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A N  A B S T R A C T  O F  T H E . T H E S I S  O F  J o e l  C r a i g  J o h n s o n  f o r  t h e  M a s t e r  o f  
S c i e n c e  i n  A p p l i e d  S c i e n c e  p r e s e n t e d  
T i t l e :  T h e  D e s i g n  a n d  C o n s t r u c t i o n  o f  a  F l a s h l a m p - P u m p e d  F r e q u e n c y -
D o u b l e d  D y e  L a s e r  Applicab~e t o  L o n g - P a t h  M o n i t o r i n g  o f  A i r  
P o l l u t a n t s .  
" ' t "  
A P P R O V E D  B Y  M E M B E R S  O F  T H E  T H E S I S  C O M M I T T E E :  
' G e o r g e  A~ T s e  _  .  
F r a n k  P .  T e r r a g l i o  
N a n  T e h  H s u  
T h e  s u b j e c t  o f  t h i s  t h e s i s  i s  t h e  d e v e l o p m e n t  o f  a  l a s e r  l i g h t  
s o u r c e  w h i c h  c o u l d  b e  u s e d  i n  a n  a i r  p o l l u t i o n  m o n i t o r  t o  m e a s u r e  t h e  
a v e r a g e  c o n c e n t r a t i o n  o f  s u l f u r  d i o x i d e  g a s  o v e r  l o n g  p a t h s  ( > l  k m ) .  
M a n y  o f  t h e  p r o b l e m s  e n c o u n t e r e d  i n  d e s i g n i n g  a  l o n g - p a t h  p o l l u t a n t  
.  . . . .  
m o n i t o r  s u c h  a s  i n s t r u m e n t  c o s t  a n d  r e l i a b i l i t y ,  t h e  s e l e c t i o n  o f  a n  
o p t i m u m  s p e c t r a l  r e g i o n  f o r  m a k i n g  t h e  m e a s u r e m e . n t ,  a n d  l i g h t  l o s s e s  
d u e  t o  s c a t t e r i n g  a n d  t u r b u l e n c e ,  a r e  c o n s i d e r e d .  T h e  r e s u l t  o f  t h e s e  
c o n s i d e r a t i o n s  t o g e t h e r  w i t h  a  s u r v e y  o f  a v a i l a b l e  l a s e r  l i g h t  s o u r c e s  
s u g g e s t e d  t h a t  a ·  f r e q u e n c y - d o u b l e d  d y e  l a s e r  p o s s e s s e d  s e v e r a l  a d v a n -
t a g e s  o v e r  o t h e r  l a s e r  l i g h t  s o u r c e s .  
T h e  c o n s t r u c t i o n  o f  a  f r e q u e n c y - d o u b l e d  f l a s h l a m p - p u m p e d  d y e  
l a s e r  w a s  u n d e r t a k e n ,  a n d  r e s u l t e d  i n  a  l a s e r  w i t h  a  p e a k  o u t p u t  p o w e r  
o f  8 0 0  W ,  a n d  w h i c h  w a s  t u n a b l e  o v e r  t h e  5 7 2  t o  6 1 0  n m  r e g i o n  w i t h  
a  s p e c t r a l  b a n d w i d t h  o f  0 . 5  n m .  A n  a n g l e - t u n e d  f r e q u e n c y  d o u b l e r  u s i n g  
a n  a m m o n i u m  d i h y d r o g e n  p h o s p h a t e  ( A D P )  f r e q u e n c y - d o u b l i n g  c r y s t a l  w a s  
a l s o  c o n s t r u c t e d  a n d  c o n v e r t e d  t h e  d y e  l a s e r  o u t p u t  t o  t u n a b l e  u l t r a -
v i o l e t  w i t h  a n  e n e r g y  e f f i c i e n c y  o f  0 . 3 % .  T h i s  c o n v e r s i o n  e f f i c i e n c y  i s  
i n  g o o d  a g r e e m e n t  w i t h  t h e o r y  w h e n  t h e  f a c t  t h a t  t h e  d y e  l a s e r  s p e c t r a l  
w i d t h  w a s  r o u g h l y  t e n  t i m e s  t h e  s p e c t r a l  a c c e p t a n c e  o f  t h e  f r e q u e n c y  
d o u b l e r  i s  t a k e n  i n t o  a c c o u n t .  
T h e  m a j o r  p r o b l e m  l i m i t i n g  t h e  u s e f u l n e s s  o f  t h e  f r e q u e n c y -
d o u b l e d  d y e  l a s e r  w h i c h  w a s  c o n s t r u c t e d  i s  t h a t  o f  f l a s h l a m p  l i f e t i m e .  
S e v e r a l  p o s s i b l e  s o l u t i o n s  t o  t h i s  p r o b l e m  a r e  p r o p o s e d .  
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T O  T H E  O F F I C E  O F  G R A D U A T E  S T U D I E S  A N D  R E S E A R C H  
T h e  m e m b e r s  o f  t h e  C o m m i t t e e  a p p r o v e  t h e  t h e s i s  o f  J o e l  C r a i g  
J o h n s o n  p r e s e n t e d  M a r c h  3 0 ,  1 9 7 9 .  
C h a l a n  
N a n  T e h  H s u  
A P P R O V E D :  
T e r r y  WilliVech~~.i~al E n g i n e e r i n g  S e c t i o n  H e a d ,  D e p a r t m e n t  o f  
~~g-·and A p p l i e d  S c i e n c e  
· s t a n l e y  R a u c h ,  D e a n  o f  ~raduate S t u d i e s  a n d  R e s e a r c h  
A C K N O W L E D G E M E N T S  
I  w o u l d  l i k e  t o  f i r s t  l i k e  t o  t h a n k  m y  m a j o r  p r o f e s s o r ,  G e o t g e  
T s o n g a s .  W i t h o u t  h i s  i n i t i a l  f a i t h  i n  m e  I  w o u l d  p r o b a b l y  n o t  h a v e  
g o n e  t o  g r a d u a t e  s c h o o l .  · W i t h o u t  h i s  i n . i t i a t i v e  t o  w r i t e  t h e  g~ant 
w h i c h  p r o v i d e d  t h e  m o n e y  f o r  t h i s  p r o j e c t ,  t h i s  t h e s i s  w o u l d  n o t  
exi~t t o d a y .  W h e n  t h i n g s  w e r e  g o i n g  w r o n g ,  a n d  m a n y  t h i n g s  d i d  g o  
w r o n g ,  G e o r g e  s u p p l i e d  t h e  e n c o u r a g e m e n t  a n d  s u p p o r t  n e c e s s a r y  f o r  
a  r a t h e r  g r e e n  r e s e a r c h e r  t o  c o n t i n u e .  
S e c o n d l y  I  w o u l d  l i k e  t o  t h a n k  D r .  F r a n k  T e r r a g l i o  f o r  t h e  
g o o d  t i r q e s  a n d  c o n v e r s a t i o n s  w h i c h  w e  s h a r e d  o v e r  m o r e  c u p s  o f  M a x -
w e l l  H o u s e  i n s t a n t  c o f f e e ·  t h a n  I  o r  m y  stom~ch w i s h  t o  r e c a l l .  
I  w o u i ' d  l i k e  t o  t h a n k  D o n n a  M i k u l i c  f o r  t a k i n g  t h e  t i m e  t o  
j u s t  t a l k .  
I  w o u l d  l i k e  t o  t h a n k  m y  f a m i l y  f o r .  t h e i r  u n d e r s t a n d i n g  a n d  
p a t i e n c e  w h e n  I  m y s e l f  d i d  n o t  u n d e r s t a n d  w h e r e  I  w a s  o r  w h a t  I  
w a s  d o i n g  t h e r e .  A n  e x t e n s i o n  o f  ~y i n u n e d i a t e  f a m i l y  i s  E i l e e n  
M a r e k  w h o .  p r o v i d e d  m e  w i t h  a  g r e a t  d e a l  o f  m o r a l  s u p p o r t ,  a n d  t o  
w h o m  I  w i l l  a l w a y s  b e  g r a t e f u l  
I  w o u l d  l i k e  t o  t h a n k  D r .  G a i l  M a s s e y  f o r  t h e  m a n y  c o n v e r s a t i o n s  
w h i c h  l e n t  t e . c h n i c a l  c r e d i b i l i t y  t o  t h i s  w o r k ,  a n d  t o  t h e  O r e g o n  
G r a d u a t e  C e n t e r  f o r  l o a n i n g  m a n y  o f  t h e  i n s t r u m e n t s  n e c e s s a r y  t o  
)  
c o m p l e t e  t h e  m e a s u r e m e n t s  o n  t h e  d y e  l a s e r  a n d  f r e q u e n c y  d o u b l e r .  
' r h e  m a n u s c r i p t  o w e s  t h a n k s  t o  m y  typi~ts B e y  K y l e r ,  A n g e l i n e  
M c c l u r g ,  a n d  K a r e n  M o o r e ,  a n d  t o  m y  g r a p h i c  a r t i s t  D e b o r a h  L a c y .  
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L a s t l y ,  I  w o u l d  l i k e  t o  t h a n k  G o d .  Y o u  k n o w  b e t t e r  t h a n  
I  d o  y o u r  p a r t  i n  t h i s  t h e s i s .  Y o u  h a v e  h e l p e d  m e  i n  w a y s  w h i c h  I  
d o  n o t  r e c o g n i z e  o r  u n d e r s t a n d .  I  p r a y  t h a t  s u c h  u n d e r s t a n d i n g  
w i l l  c o m e  w i t h  t i m e .  
T h a n k  y o u  a l l .  
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P R E F A C E  
T h i s  w o r k  w a s  c o n c e i v e d  a n d  b e g u n  i n  t h e  f a l l  o f  1 9 7 1  a s  a n  
a t t e m p t  t o  f i l l  t h e  n e e d  f o r  a  p o l l u t i o n  m o n i t o r i n g  i n s t r u m e n t  w h i c h  
w o u l d  b e  u s e f u l  t o  l o c a l  a n d  r e g i o n a l  a i r  p o l l u t i o n  a u t h o r i t i e s  i n  
p e r f o r m i n g  r o u t i n e  m o n i t o r i n g  o f  a v e r a g e  p o l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n s .  
I n  a d d i t i o n ,  t h e  p o l l u t a n t  s u l f u r  d i o x i d e  w a s  c h o s e n  t o  b e  t h e  g a s  
o f  i n t e r e s t ,  s i n c e  i t  w a s  a  p o l l u t a n t  o f  n a t i o n a l  i m p o r t a n c e  f o r  
w h i c h  n o  l o n g - p a t h  l a s e r  m o n i t o r  h a d  b e e n  d e v e l o p e d .  
4  m a j o r  p r o b l e m  i n  d e s i g n i n g  a n  i n s t r u m e n t  b a s e d  u p o n  s p e c t r a -
s c o p i c  t e c h n i q u e s  i s  t h e  p r o b l e m  o f  a b s o r p t i o n  s p e c t r a .  o v e r l a p  f r o m  
o t h e r  m a t e r i a l s  p r e s e n t  ' i n  t h e  measur~ment p a t h .  A f t e r  a  s u b s t a n t i a l  
· l i t e r a t u r e  s e a r c h  i n t o  v a r i o u s  m e t h o d s  o f  r e d u c i n g  t h e  e f f . e c t s  · o f  s u c h  
' i n t e r f e r e n c e ,  i t  w a s  decid~d t o  a d o p t  t h e  m e t h o d  d e v e l o p e d  · b y  
B a r r i n g e r  R e s e a r c h  t e r m e d  c o r r e l a t i o n  s p e c t r o s c o p y .  T h i s  m e t h o d  u t i -
l i z e s  a  n u m b e r  o f  m e a s u r e m e n t  w a v e l e n g t h s  w i t h i n  t h e  p o l l u t a n t ' s  a b -
s o r p t i o n  s p e c t r u m  i n  a  w a y  t o  o v e r c o m e  t h e  e f f e c t s  o f  s p e c t r a l  o v e r l a p .  
A  f r e q u e n c y - d o u b l e d  d y e  l a s e r  w a s  s e l e c t e d  a s  t h e  l i g h t  s o u r c e  f o r  t h e  
i n s t r u m e n t  s i n c e  i t s  o u t p u t  f u l f i l l e d  t h e  t w o  r e q u i r e m e n t s  f o r  t h e  
l i g h t  s o u r c e  o f  t u n a b i l i t y  a n d  o u t p u t  i n  t h e  n e a r  u l t r a v i o l e t ;  a n d  i t  
a p p e a r e d  t o  o f f e r  s o m e  a t t r a c t i v e  a d v a n t a g e s  s u c h  a s  t h e  p o s s i b i l i t y  
o f  l o w  c o s t  a n d  m i n i m a l  c o m p l e x i t y .  
T h e  e x p e r i m e n t a l  w o r k  f o r  t h e  t h e s i s  b e g a n  i n  t h e  f a l l . o f  1 9 7 2  
a n d  w a s  n o t  c o m p l e t e d  u n t i l  t h e · s p r i n g  o f  1 9 7 6  d u e  t o  t h e  a u t h o r ' s  
e m p l o y n : i e n t .  
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F l a s h l a m p  D r i v e r  S y s t e m  .  •  •  .  •  •  .  .  •  .  •  8 1  
H i g h  V o l t a g e ·  P o w e r  S u p p l y .  
8 1  
E n e r g y  S t o r a g e  C a p a c i t o r  •  •  •  
8 3  
T r i g g e r e d  S p a r k  C a p .  •  .  •  
8 3  
F l a s h l a m p  C o n s t r u c t i o n  .  
8 8  
D e s i g n  o f  t h e  D y e  C e l l  a n d  D y e  C i r c u l a t i o n  
S y s t e m .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  9 4  
D y e  C e l l  D e s i g n  a n d  C o n s t r u c t i o n  •  
9 4  
D y e  C i r c u l a t i o n  S y s t e m  .  •  •  •  •  •  •  •  •  .  1 0 0  
D e s i g n  o f  t h e  L a s e r  R e s o n a t o r  .  •  •  •  •  •  •  •  1 0 4  
D y e  L a s e r  O p e r a t i o n  U s i n g  a  D i f f r a c t i o n  
G r a t i n g  a s  a  T u n i n g  E l e m e n t .  •  •  .  •  •  .  .  1 0 7  
D y e  L a s e r  O p e r a t i o n  U s i n g  F l i n t  P r i s m s  
a s  T u n i n g  E l e m e n t s  •  •  •  •  •  .  .  •  .  .  .  •  1 1 0  
M e t h o d s  f o r  P r o d u c i n g  S i m u l t a n e o u s  o r  N e a r  
S i m u l t a n e o u s  O u t p u t s  a t  T w o  W a v e l e n g t h s  .  .  •  1 1 4  
V I I  D E S I G N  A N D  C O N S T R U C T I O N  O F  A  D Y E  L A S E R  F R E Q U E N C Y  
D O U B L E R .  •  •  .  •  •  •  .  •  .  .  •  .  •  •  .  •  •  •  •  •  1 2 0  
M e t h o d s  o f  P h a s e  M a t c h i n g  .  1 2 2  
C h o i c e  o f  C r y s t a l  •  •  •  •  
1 2 7  
F r e q u e n c y  D o u b l i n g  C o n s i d e r a t i o n s  •  
1 2 9  
A n g l e  T o l e r a n c e  o f  P h a s e  M a t c h i n g .  •  
1 2 9  
W a l k o f f .  •  •  •  •  •  •  
1 3 1  
i x  
C H A P T E R  P A G E  
S p e c t r a l  A c c e p t a n c e  o f  a n  A n g l e  M a t c h e d  
F r e q u e n c y  D o u b l e r  • • • • • • • • •  •  •  •  •  1 3 5  
F r e q u e n c y  D o u b l e r  F a b r i c a t i o n  •  •  •  •  
1 3 6  
V I I I  O P E R A T I O N  O F  T H E  F L A S H L A M P - P U M P E D  F R E Q U E N C Y -
D O U B L E D  D Y E  L A S E R .  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  1 3 8  
D y e  L a s e r  O p e r a t i n g  C h a r a c t e r i s t i c s  •  
1 3 8  
F r e q u e n c y  D o u b l e r  P e r f o r m a n c e  •  •  •  •  •  •  •  •  1 4 4  
I X  C O N C L U S I O N S  A N D  R E C O M M E N D A T I O N S .  
.  .  .  .  .  
1 4 8  
R E F E R E N C E S  •  ,  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  1 5 2  
A P P E N D I X  I  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  •  1 5 8  
L I S T  O F  T A B L E S  
T A B L E  P A G E  
I  F e d e r a l  C o n c e n t r a t i o n  S t a n d a r d s  f o r  F i v e  
P o l l u t a n t s  •  ·  •  •  •  •  
I I  
P r o j e c t e d  C o m p o n e n t  C o s t s  o f  C o n s t r u c t i n g  
a  F r e q u e n c y - D o u b l e d  D y e  L a s e r  •  •  •  •  •  •  
.  .  .  .  .  
4 2  
5 7  
F I G U R E  
1 .  
2 .  
3 .  
4 .  
5 .  
6 .  
7 .  
8 .  
9 .  
1 0 .  
1 1 .  
1 2 .  
L I S T  O F  F I G U R E S  
E n v i s i o n e d  l o n g - p a t h ,  l a s e r  p o l l u t a n t  m o n i t o r  
s y s t e m .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  •  .  .  .  .  .  .  .  .  .  
L i g h t  p r o j e c t i n g  s y s t e m  s u c h  a s  m i g h t  b e  u s e d  
i n  a  l o n g - p a t h  p o l l u t a n t  m o n i t o r  u t i l i z i n g  a  
c o n v e n t  i o n a  1  l i g h t  s o u r c e  .  .  .  .  .  •  .  .  .  .  .  
L i g h t  t r a n s m i s s i o n  l o s s  d u e  t o  R a y l e i g h  s c a t -
t e r i n g  a s  a  f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h .  .  .  .  .  .  .  
L i g h t  t r a n s m i s s i o n  l o s s  d u e  t o  M i e  s c a t t e r i n g  
a s  a  f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h ,  a n d  f o r  t h r e e  
v i s i b i l i t y  c o n d i t i o n s  .  .  .  •  .  .  •  •  
M i n i m u m  r e c e i v e r / t r a n s m i t t e r  d i a m e t e r  a s  a  
f u n c t i o n  o f  p a t h l e n g t h  a n d  f o r  t h r e e  w a v e -
l e n g t h s  .  .  .  •  .  .  .  .  .  .  .  •  .  .  .  •  .  .  
S c h e m a t i c  r e p r e s e n t a t i o n  o f  t h e  p e r t u r b a t i o n  
o f  a  p l a n e  w a v e  p r o p a g a t i n g  t h r o u g h  a  t u r b u -
l e n t  m e d i u m  .  .  .  •  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  
M i n i m u m  r e c e i v e r  s i z e  n e c e s s a r y . t o  c a p t u r e  
9 9  p e r c e n t  o f  t h e  t r a n s m i t t e d  l a s e r  p o w e r  3 6  
p e r c e n t  o f  t h e  t i m e  u n d e r  b e s t  a n d  w o r s t  c a s e  
a~mospheric b e a m  s t e e r i n g  c o n d i t i o n s  . . .  
R e c e i v e r  d i a m e t e r  n e c e s s a r y  t o  c o l l e c t "  9 5  p e r -
c e n t  o f  t h e  t r a n s m i t t e d  l a s e r  p o w e r  u n d e r  h i g h  
t u r b u l e n c e  b e a m  s p r e a d i n g  c o n d i t i o n s  . .  
B l o : k  d i a g r a m  o f  t h e  p r o p o s e d . l o n g  p a t h  s o
2  
m o n 1  t o r  .  .  .  •  .  .  .  •  .  .  .  .  .  .  .  
L o w  r e s o l u t i o n  a b s o r p t i o n  s p e c ' t r u m  o f  s u l f u r  
d i o x i d e  g a s  i n  t h e  m i d d l e  u l t r a v i o l e t  .  .  .  . .  
H i g h  r e s o l u t i o n  a b s o r p t i o n  s p e c t r u m  o f  s u l f u r  
d i o x i d e  g a s  i n  t h e  m i d d l e  u l t r a v i o l e t  .  .  
B l o c k  d i a g r a m  o f  d e t e c t i o n  e l e c t r o n i c s .  
P A G E  
4  
1  
2 0  
2 1  
2 5  
2 7  
3 0  
3 4  
6 0  
6 2  
6 3  
6 4  
F I G U R E  P A G E  
1 3 .  B l o c k  d i a g r a m  o f  a  f r e q u e n c y - d o u b l e d ,  f l a s h -
l a m p - p u m p e d  d y e  l a s e r  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  6 6  
1 4 .  S i m p l i f i e d  r o t a t i o n a l  m o u n t  t o  b e  u s e d  t o  
a u t o m a t i c a l l y  r o t a t e  t u n i n g  c o m p o n e n t s .  .  .  •  .  6 9  
1 5 .  A b s o r p t i o n  a n d  e m i s s i o n  s p e c t r u m  o f  r h o d a m i n e  
6 G  l a s e r  d y e .  .  •  .  .  .  .  .  .  •  .  •  .  .  .  .  .  .  7 3  
1 6 .  D y e  e n e r g y  l e v e l s  a n d  t r a n s i t i o n s  r e l e v a n t  t o  
a n  o r g a n i c  d y e  l a s e r .  •  .  •  •  .  •  •  .  .  •  .  .  .  7 4  
1 7 .  S i m p l i f i e d  d i a g r a m  o f  a  c a p a c i t o r  d i s c h a r g e  
p o w e r e d  f  l a s h l a m p  p u m p i n g  s y s t e m .  .  •  .  .  •  .  .  7 7  
1 8 .  S i m p l i f i e d  f l a s h l a m p  p u m p i n g  s y s t e m  s h o w i n g  
o n l y  t h o s e  c o m p o n e n t s  a n d  p a r a m e t e r s  u s e d  i n  
e s t i m a t i n g  t h e  f l a s h l a m p  p u l s e  l e n g t h  •  .  •  •  •  7 9  
1 9 .  S i m p l i f i e d  s c h e m a t i c  o f  t h e  h i g h  v o l t a g e  p o w e r ·  
s u p p l y  u s e d  t o  c h a r g e  t h e  e n e r g y  s t o r a g e  
c a p a c i t o r  .  .  .  •  .  •  .  •  .  •  •  .  •  •  .  .  .  .  •  8 2  
2 0 .  D i a g r a m  o f  t h e  t r i g g e r e d  s p a r k  g a p  u s e d  t o  f i r e  
t h e  f  l a s h l a m p  .  •  .  .  •  .  .  •  .  •  •  .  .  .  .  •  .  8 4  
2 1 .  E l e c t r i c a l  b r e a k d o w n  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  t h e  
t r i g g e r e d  s p a r k  g a p  •  •  .  .  .  .  .  •  .  .  .  •  .  •  8 6  
2 2 .  S i m p l i f i e d  s c h e m a t i c  o f  t h e  c i r c u i t  u s e d  t o  
t r i g g e r  t h e  t r i g g e r e d  s p a r k  g a p  •  .  .  .  .  .  •  .  8 7  
2 3 .  D i a g r a m  o f  t h e  l o w  p r e s s u r e  a i r  f i l l e d  f l a s h -
l a m p .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  8 9  
2 4 .  D i a g r a m  o f  t h e  o n e  a t m o s p h e r e ,  f l o w i n g  a r g o n  
f l a s h  l a m p  .  •  •  •  •  .  •  •  .  •  •  •  •  •  •  •  •  •  .  9 1  
2 5 .  F l a s h l a m p  l i g h t  o u t p u t  a s  a  f u n c t i o n  o f  t i m e .  .  9 5  
2 6 .  C r o s s - s e c t i o n a l  d i a g r a m  o f  t h e . e l l i p t i c a l  d y e  
c e l l  c a v i t y  s h o w i n g  t h e  p l a c e m e n t  o f  t h e  d y e  
c e l l  a n d  f l a s h l a m p .  •  •  •  •  .  .  •  •  .  .  •  •  •  .  9 6  
2 7 .  B r o a d b a n d  d y e  l a s e r  o u t p u t  e n e r g y  a s  a  f u n c t i o n  
o f  i n p u t  e n e r g y  t o  t h e  f l a s h l a m p .  .  .  .  .  .  •  •  1 0 1  
2 8 .  D y e  l a s e r  t u n i n g  c o n f i g u r a t i o n  u s i n g  a  L i t t r o w  
m o u n t e d  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  .  .  •  .  •  •  .  •  .  .  1 0 5  
- = -
x i i  
· - _  . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . .  _ _ _  . . .  . . .  
F I G U R E  
P A G E  
2 9 .  D y e  l a s e r  t u n i n g  c o n f i g u r a t i o n  u s i n g  t w o  
p r i s m s  a s  t u n i n g  e l e m e n t s  .  .  .  .  .  •  .  .  .  •  .  1 0 6  
3 0 .  T u n i n g  p r i s m  s h o w i n g  m i n i m u m  d e v i a t i o n  c o n d i -
t i o n .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  1 1 1  
3 1 .  D y e  l a s e r  t u n i n g  c o n f i g u r a t i o n  c a p a b l e  o f  
p r o v i d i n g  s i m u l t a n e o u s  o u t p u t s  a t  t w o  
d i f f e r e n t  w a v e l e n g t h s  . • • . • • .  , •  •  .  .  .  .  1 1 5  
3 2 .  D y e  l a s e r  t u n i n g  s c h e m e  u t i l i z i n g  a  f a s t  bea~ 
d e f l e c t o r  t o  t u n e  t h e  l a s e r  b e t w e e n  t w o  c l o s e l y  
s p a c e d  w a v e l e n g t h s .  .  •  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  1 1 7  
3 3 .  A  c r y s t a l l i n e  e l e c t r o - o p t i c  b e a m  d e f l e c t o r .  .  .  1 1 8  
3 4 .  C r y s t a l l i n e  a x i s  s h o w i n g  t h e  i n d i c e s  o f  r e -
f r a c t i o n  s e e n  b y  v a r i o u s  i n c i d e n t  e l e c t r i c  
f i e l d s .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  .  1 2 4  
3 5 .  I n d i c e s  o f  r e f r a c t i o n  f o r  t h e  n o n - l i n e a r  
c r y s t a l  a m m o n i u m  d i h y d r o g e n  p h o s p h a t e  •  •  .  •  •  1 2 5  
3 6 .  P h a s e  m a t c h e d  w a v e l e n g t h  a s  a  f u n c t i o n  o f  
a n g l e  f o r  t h e  c r y s t a l  a m m o n i u m  d i h y d r o g e n  
p h o s p h a t e  .  .  •  •  •  •  •  .  .  .  .  •  .  •  .  .  .  •  .  1 2 8  
3 7 .  F r e q u e n c y  d o u b l i n g  i n  a n  a n g l e  m a t c h e d  c r y s t a l  
i l l u s t r a t i n g  w a l k o f f  b e t w e e n  t h e  f u n d a m e n t a l  
a n d  s e c o n d  h a r m o n i c  b e a m s  .  •  •  •  .  •  · .  •  •  •  •  1 3 2  
3 8 .  F i n a l  o p e r a t i n g  c o n f i g u r a t i o n  o f  f l a s h l a m p -
p u m p e d  f r e q u e n c y - d o u b l e d  d y e  l a s e r .  •  •  .  .  •  .  1 3 9  
3 9 .  R h o d a m i n e  6 G  d y e  l a s e r  o u t p u t  e n e r g y  a s  a  
f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h .  .  •  •  .  •  .  .  •  .  •  .  •  1 4 1  
4 0 .  I n t e g r a t i n g  p h o t o d i o d e  c i r c u i t  u s e d  t o  m e a s u r e  
d y e  l a s e r  o u t p u t  e n e r g y  .  •  •  •  •  .  .  .  .  •  •  •  1 4 2  
4 1 .  
D y e  l a s e r  o u t p u t  p u l s e  . •  
1 4 3  
4 2 .  
S e c o n d  h a r m o n i c  o u t p u t  e n e r g y  a s  a  f u n c t i o n  o f  
w a v e  l e n g t h .  •  •  .  •  •  .  .  .  .  •  •  •  .  .  .  .  
1 4 5  
x i i i  
~ 
C H A P T E R  I  
I N T R O D U C T I O N  
A t  t h e  p r e s e n t  t i m e  a p p r o x i m a t e l y  f o r t y  g a s e o u s  a i r  p o l l u t a n t s  
a r e  b e i n g  m o n i t o r e d  i n  t h e  U n i t e d  S t a t e s ,  p r i m a r i l y  u s i n g  s o - c a l l e d  
~et c h e m i c a l  te~~niques.
1 
W i t h  t h e s e  t e c h n i q u e s  a  s a m p l e  o f  a i r  c o n -
t a i n i n g  t h e  p o l l u t a n t  i s  b u b b l e d  t h r o u g h  a  s o l u t i o n  w h i c h  c h e m i c a l l y  
t r a p s  t h e  p o l l u t a n t .  Aft~r a  p r e d e t e r m i n e d  a m o u n t  o f  s a m p l e  g a s  h a s  
p a s s e d  t h r o u g h  t h e  a b s o r b i n g  s o l u t i o n ,  t h e  s o l u t i o n  i s  c h e m i c a l l y  
a n a l y z e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  a m o u n t  o f  p o l l u t a n t  t r a p p e d .  B y  k n o w i n g  
t h e  a m o u n t  o f  p o l l u t a n t  g ? s .  ~rapped a n d  t h e  v o l u m e  o f  g a s  f r o m  w h i c h  
t h e  p o l l u t a n t  w a s  t r a p p e d ,  i t  i s  p o s s i b l e  t o  c a l c u l a t e  t h e . o r i g i n a l  
c o n c e n t r a t i o n  o f  t h e  p o l l u t a n t .  
W h i l e  w e t  c h e m i c a l  t e c h n i q u e s  h a v e  b e e n  a n d  c u r r e n t l y  a r e  w i d e l y  
u s e d ,  t h e y  d o  h a v e  a  n u m b e r  o f  limitation~.
2 
F r e q u e n t l y  t h e  c h e m i c a l  
t e c h n i 9 u e  u s e d  t o  d e t e c t  t h e  p r e s e n c e  o f  t h e  p o l l u t a n t  g a s  i n  t h e  a b -
s o r b i n g  s o l u t i o n  i s  a n  i n s e n s i t i v e  o n e ,  t h u s  r e q u i r i n g  t h a t  s u b s t a n t i a l  
a m o u n t s  o f  t h e  p o l l u t a n t  g a s  b e  t r a p p e d  b y  t h e  a b s o r b i n g  s o l u t i o n  
b e f o r e  a n  a c c u r a t e  a n a l y s i s  c a n  b e  m a d e .  T h i s  requir~ment, w h e n  
c o u p l e d  w i t h  t h e  t y p i c a l  t r a c e  p o l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n  l e v e l s  f o u n d  
i n  t h e  a t m o s p h e r e ,  i m p l i e s  t h a t  l a r g e  v o l u m e s  o f  a i r  m u s t  b e  d r a w n  
t h r o u g h  t h e  a b s o r b i n g  s o l u t i o n .  D u e  t o  t h e  l i m i t e d  f l o w  r a t e s  o f  
m o s t  s a m p l i n g  s y s t e m s ,  l a r g e  v o l u m e s  o f  a i r  m a y  b e  t r a n s l a t e d  t o  
m e a n  l o n g  s a m p l i n g  ti~es. I n d e e d ,  s a m p l i n g  t i m e s  o n  t h e  o r d e r  o f  
s e v e r a l  h o u r s  a r e  n o t  u n c o n n n o n .  S u c h  s a m p l i n g  t i m e s  a r e  u n a c c e p t a b l y  
l o n g  f o r  a  n u m b e r  o f  g a s e o u s  p o l l u t a n t s  i n  t h a t  t h e  F e d e r a l  P t i m a r y  
S t a n d a r d s
3  
s p e c i f y  t h e  m a x i m u m  c o n c e n t r a t i o n  p e r m i s s i b l e  i n  a n y  
s i n g l e  h o u r .  T h u s  i t  i s  e s s e n t i a l  t h a t  d e t e c t i o n  i n s t r u m e n t s  b e  d e -
v e l o p e d  w h i c h  d o  n o t  r e q u i r e  l o n g  s a m p 1 i n g  t i m e s .  I n  f a c t ,  i t  w o u l d  
b e  h i g h l y  d e s i r a b l e  t o  d e v e l o p  a n  i n s t r u m e n t  c a p a b l e  o f  r e a l - t i m e  
p o l l u t a n t  m o n i t o r i n g .  
A  s e c o n d  m a j o r  p r o b l e m  i s  t h a t  i n  m a n y  i n s t a n c e s ,  t h e  c h e m i c a l  
m e t h o d  u s e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  a  p a r t i c u l a r  p o l l u t a n t  
h a s  a l s o  b e e n  f o u n d  t o  b e  s e n s i t i v e  t o  a  v a r i e t y  o f  o t h e r  p o l l u t a n t s  
2  
a l s o  p r e s e n t  i n  t h e  ' a t m o s p h e r e .  F o r  t h i s  r e a s o n  i t  i s  o f t e n  n e c e s s a r y  
t o  p r e c o n d i t i o n  t h e  s a m p l e  g a s  b e f o r e  p a s s i n g  i t  t h r o u g h  t h e  a b s o r b i n g  
s o l u t i o n .  P r e c o n d i t i o n i n g  r e f e r s  t o  s o m e  m e t h o d  o f  e i t h e r  r e m o v i n g  
o r  c h e m i c a l l y  a l t e r i n g  t h o s e  g a s e s  w h i c h  w o u l d  l a t e r  i n t e r f e r e  w i t h  
t h e  d e t e r m i n a t i o n  o f  t h e  p o l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n .  T h e  e f f e c t s  o f  s u c h  
p r e c o n d i t i o n i n g  p r o c e s s e s  u p o n  t h e  p o l l u t a n t  o f  i n t e r e s t  c a n  o f t e n  
l e a v e  t h e  r e s u l t s  o f  a n y  s u b s e q u e n t  c o n c e n t r a t i o n  a n a l y s i s  o p e n  t o  
q u e s t i o n .  
W h i l e  a  w i d e  v a r i e t y  o f  n e w  i n s t r u m e r t t s  h a v e  b e e n  d e v e l o p e d  t o  
a l l e v i a t e  t h e  aforementi~~ed s h o r t c o m i n g s  o f  w e t  c h e m i c a l  m e t h o d s ,
4  
o n e  v e r y  i m p o r t a n t  c h a r a c t e r i s t i c  r e m a i n s  i n  t h a t  a l m o s t  a l l  s u e &  i n -
s t r u m e n t s  d e v e l o p e d  s o  f a r  h a v e  b e e n  p o i n t  m e a s u r e m e n t  d e v i c e s .  T h a t  
i s  t o  s a y ,  t h e  c o n c e n t r a t i o n  v a l u e  d e t e r m . i n e d  b y  t h e  i n s t r u m e n t  i s  i n -
d i c a t i v e  o n l y  o f  t h e  p o _ l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n  a t  t h e  p o i n t  f r o m  w h i c h  
t h e  s a m p l e  w a s  d r a w n .  I n  m a n y  i n s t a n c e s ,  s u c h  a s  s o u r c e  m o n i t o r i n g ,  
t h e  o n l y  i n f o r m a t i o n  d e s i r e d  i s  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  a  p a r t i c u l a r  
p o l l u t a n t  a t  s o m e  p o i n t .  I n  m a n y  o t h e r  c a s e s  h o w e v e r ,  i t  i s  d e s i r a b l e  
3  
t o  m o n i t o r  t h e  a v e r a g e  c o n c e n t r a t i o n  o f  a  p o l l u t a n t  o v e r  a  g e o g r a p h -
i c a l l y  l a r g e  a r e a  s u c h  a s  a  c i t y .  A t  t h e  p r e s e n t  t i m e  a n  a r e a - w i d e  
p r o g t a m  m i g h t  e n t a i l  t h e  u s e  o f  a  l a r g e  n u m b e r  o f  p o i n t  m o n i t o r s  dis~ 
t r i b u t e d  t h r o u g h o u t  t h e  s t u d y  a r e a .  T h e  c o s t  o f  a c q u i r i n g  a n d  m a i n -
t~ining s  l a r g e  n u m b e r  o f  p o i n t  m o n i t o r s  i s ,  i n  m o s t c a s e $ u n a c c e p t a b l y  
h i g h .  A  m o r e  p r a c t i c a l  s o l u t i o n  w o u l d  b e  a  s i n g l e  i n s t r u m e n t  w h i c h  
c o u l d  r e p l a c e  a l l  o r  a  n u m b e r  o f  t h e  p o i n t  m o n i t o r s .  
I n d e e d ,  i n  t h e  l a s t  f e w  y e a r s  a  g r e a t  d e a l  o f  i n t e r e s t  h a s  b e e r t  
s h o w n  i n  t h e  d e v e l o p m e n t  o f  s o - c a l l e d  l o n g - p a t h  · m o n i t o r s .  I n  a  l o n g -
p a t h  m o n i t o r ,  l i g h t  o f  k n o w n ·  i n t e n s i t y  i s  p a s s e d  t h r o u g h  t h e  p o l l u t e d  
a t m o s p h e r e  t o  a  d e t e c t o r  w h e t e  t h e  t r a n s m i t t e d  l i g h t  i n t e n s i t y  i s  m o n i -
t o r e d  ( s e e  F i g .  1 ) .  I n  a  p o l l u t e d  a t m o s p h e r e ,  s o m e  o f  t h e  l i g h t  w i l l  
b e  a b s o r b e d  b y  t h e  v a r i o u s  p o l l u t a n t s .  I f  o n e  i s  c l e v e t  e n o u g h  t o  p i c k  
a  w a v e l e n g t h  f o r  w h i c h  o n l y  o n e  p o l l u t a n t  g a s  a b s o r b s ,  t h e n  t h e ·  a m o u n t  
'  .  
o f  a b s o r p t i o n  i s  i n d i c a t i v e  o f  t h e  a m o u n t  o f  p o l l u t a n t  p r e s e n t  b e t w e e n  
t h e  l i g h t  s o u r c e  a n d  t h e  d e t e c t o r .  T h e  f u n c t i o n a l  r e l a t i o n s h i p  b e t w e e n  
t h e  p o l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n  a n d  t r a n s m i t t e d  l i g h t  i n t e n s i t y  i s  B e e r ' s  
5  
l a w :  
w h e r e :  
I  =  I  e - a O , ) c L  
0  
I  
=  t h e  t r a n s m i t t e d  l i g h t  i~tensity 
I  
=  t h e  i n i t i a l  l i g h t  i n t e n s i t y  
0  
a ( A )  =  t h e  p o l l u t a n t ' s  a b s o r p t i o n  c o e f f i c i e n t  a t  
t h e  w a v e l e n g t h  A  o f  i n t e r e s t  
c  =  t h e  a v e r a g e  p o l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n  a l o n g  t h e  
l i g h t  p a t h  .  
(  1 . 1 )  
l l r J f l l  
l l ' l ' l l  
1 1 1  
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C E N T R A L L Y  L O C A T E D  
L A S E R  T R A N S M I T T E R  
F i g .  1 .  E n v i s i o n e d  l o n g  p a t h ,  l a s e r  p o l l u t a n t  m o n i t o r  s y s t e m .  
4  
I  
l  
l ·  
5  
L  =  t h e  l e n g t h  o f  t h e  a b s o r p t i o n  p a t h  o v e r  w h i c h  t h e  
l i g h t  t r a v e l s  
T o  i l l u s t r a t e  t h e  s e n s i t i v i t y  w h i c h  m i g h t  b e  e~pected f r o m  a  
l o r t g - p a t h  m o n i t o r ,  c o n s i d e r  a n  i n s t r u m e n t  d e s i g n e d  t o  m e a s u r e  t h e  c o n -
c e n t r a t i o n  o f  s u l f u r  d i o x i d e  g a s  u s i n g  u l t r a v i o l e t  l i g h t .  S o l v i n g  
( 1 . 1 )  f o r  t h e  p o l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n  c o n e  g e t s :  
c  = - i n -
- 1  ( I  )  
a L  I  
0  
(  1 .  2 )  
A s s u m e  t h a t  t h e  i n s t r u m e n t  o p e r a t e s  o v e r  a  1  k m  p a t h  a n d  i s  c a p a b l e  o f  
d e t e c t i n g  a  c h a n g e  i n  l i g h t  ~ntensity:due t o  a b s o r p t i o n  o . f  0 . 5  p e r c e n t .  
T h e  a b s o r p t i o n  c o e f f i c ' i e n t  f o r  s u l f u r  d i o x i d e  a r o u n d  3 0 0  n m  i s  o n  t h e  
3  - 1  - 1  &  .  '  
o r d e r  o f  1 0  a t m  m  .  I n s e r t i n g  t h e s e  v a l u e s  i n t o  ( 1 . 2 )  o n e  f i n d s  
t h a t  t h e  m i n i m u m  d e t e c t a b 1 e  c o n c e n t r a t i o n  i s  o n  t h e  o r d e r  o f  S  p a r t s -
p e r - b l l l i o n .  
T h i s  m i n i m u m  c o n c e n t r a t i o n  i s  a  f a c t o r  o f  6  l e s s  t h a n  t h e  m a x i -
m u m  y e a r l y  a v e r a g e  c o n c e n t r a t i o n  f o r  s o
2  
a s  e s t a b l i s h e d  b y  t h e  
F e d e r a l  g o v e r n m e n t  a n d  t h u s  r e p r e s e n t s  a  u s e f u l  s i g n a l - t o - n o i s e  · r a t i o .  
E a r l y  a t t e m p t s  a t  m a k i n g  l o n g - p a t h  m o n i t o r i n g  d e v i c e s  u t i l i z e d  
l i g h t  s o u r c e s  e i t h e r  i n  t h e  f o r m  o f  a  h o t  ~ilament o r  a  h i g h  c u r r e n t  
e l e c t r i c  a r c .  U n f o r t u n a t e l y ,  s u c h  l i g h t  s o u r c e s  p r o d u c e  l i g h t  w h i c h  
i s  i n t c i n s i c a l l y  u n s u i t a b l e  f o r  m a k i n g  l o n g - p a t h  a b s o r p t i o n  m e a s u r e -
m e n t s .  T h e  p r o b l e m s  a r e  t ' w o - f o l d .  F i r s t ,  w h i l e  t h e  a r c  o r  f i l a m e n t  
m a y  r a d i a t e  a  l a r g e  a m o u n t  o f  l i g h t ,  t h e  a m o u n t  o f  p o w e r  w i t h i n  a n y  
n a r r o w  w a v e l e n g t h  i n t e r v a l  i s  s m a l l .  S e c o n d ,  t h e  l i g h t  i s  e m i t t e d  i n  
a l l  d i r e c t i o n s  r a t h e r  t h a n  i n  a  c o l l i m a t e d  b e a m  s u c h  a s  w o u l d  b e  d e -
s i r e d  f o r  u s e  i n  a  l o n g - p a t h  m o n i t o r .  
T o  i l l u s t r a t e  t h e  s e r i o u s n e s s  o f  th~se t w o  p r o b l e m s ,  c o n s i d e r  
a n  o p t i c a l  s y s t e m  i n  w h i c h  l i g h t  f r o m  a n  a r c  i s  c o l l e c t e d  b y  a  l e n s  
a n d  i s  f o c u s s e d  o n  a  d e t e c t o r  s u c h  a s  i l l u s t r a t e d  i n  F i g .  2 .  T o  
d e t e r m i n e  h o w  m u c h  l i g h t  w i l l  b e  i n c i d e n t  u p o n  t h e  d e t e c t o r ,  w e  m u s t  
f i r s t  k n o w  h o w  l a r g e  t h e  l i g h t  s o u r c e  a p p e a r s  t o  b e  i n  t h e  d e t e c t o r  
p l a n e .  T h e  l a t e r a l  m a g n i f i c a t i o n  o f  t h e  l i g h t  s o u r c e  i n  t h e  i m a g e  
o r  d e t e c t o r  p l a n e  i s  k n o " t m  f r o m  g e o m e t r i c a l  o p t i c s  t o  b e :
7  
6  
M = h  
d  
( 1 .  3 )  
w h e r e :  
M  = t h e  l a t e r a l  m a g n i f i c a t i o n ·  
L  = · t h e  l e n s  t o  . i m a g e  d i s t a n c e  
d  =  t h e  s o u r c e  t o  l e n s  d i s t a n c e .  
T h e  m a x i m u m  ~seft,il i m a g e  s i z e  o f  t h e  l i g h t  s o u r c e  w i l l  b e  t h e  ~ame . a s  
t h a t  o f  t h e  r e c e i v e r  c o l l e c t o r .  R e l a y i n g  t h e  r e c e i v e r  c o l l e c t o r  s i z e  
b a c k  t h r o u g h  t h e  m a g n i f i c a t i o n  o f  t h e  p r o j e c t i o n  o p t i c s  w e  a r r i v e  a t  
t h e  m a x i m u m  u s e f u l  s i z e  o f  t h e  l i g h t  s o u r c e :  
w h e r e :  
r  
s  
r e  d  
=  - =  r  -
M  c  L  
r  =  t h e  m a x i m u m  u s e f u l  r a d i u s  o f  t h e  e m i t t i n g  a r c  
s  o r  f i l a m e n t  a s s u m i n g  a  c i r c u l a r  c o l l e c t o r  
r  =  t h e  r a d i u s  o f  t h e  r e c e i v e r  c o l l e c t o r  
c  
d  =  t h e  l i g h t  s o u r c e  t o  p r o j e c t i o n  l e n s  d i s t a n c e  
L  =  t h e  p r o j e c t i o n  l e n s  t o  r~ceiver d i s t a n c e .  
T h e  m a x i m u m  u s a b l e  l i g h t  s o u r c e  a r e a  i s  t h e n :  
A  =  T r l d  ) 2  r  2  
s  ~L c  
w h e r e  A s  i s  t h e  a r e a  o f  t h e  l i g h t  s o u r c e  w h o s e  l i g h t  s t r i k e s  t h e  
( 1 . 4 )  
( 1 .  5 )  
L I G H T  P R O J E C T I O N  
S O U R C E  L E N S  
_l~ 
s  , . . _  d  . . . . .  1  . .  
L  
C O L L E C T I N G  
L E N S  
D E T E C T O R  
F i g .  2 .  L i g h t  p r o j e c t i n g  s y s t e m  s u c h  a s  m i g h t  b e  u s e d  i n  a  l o n g -
p a t h  p o l l u t a n t  m o n i t o r  u t i l i z i n g  a  c o n v e n t i o n a l  l i g h t  s o u r c e .  
7  
8  
r e c e i v e r .  Q u i c k  e x a m i n a t i o n  o f  ( 1 . 5 )  r e v e a l s  t h a t  t h e  s i z e  o f  t h e  
l i g h t  s o u r c e  w i l l  b e  q u i t e  s m a l l .  I f  t h e  l a m p  i s  a s s u m e d  t o  r a d i a t e  
a s  a  b l a c k b o d y  a s  m a n y  a r c s  a n d  m o s t  h o t  f i l a m e n t s  d o ,  t h e n  t h e  
a m o u n t  o f  p o w e r  e m i t t e d  p e r  s q u a r e  c e n t i m e t e r  o f  e m i t t e r  s u r f a c e  a r e a ,  
p e r  A n g s t r o m  o f  w a v e l e n g t h  p e r  s t e r a d i a n  o f  s o l i d  a n g l e  w i l l  b e  g i v e n  
8  
b y :  
w h e r e :  
3 . 7 4  x  1 0
1 5  
R O . , T )  =  [  1 . 4 3 8 A ;  1 0
7  
J  
) .  s  e  - 1  
R  =  t h e  s p e c t r a l  r a d i a n c e  i n  wat~s/cm
2
/!/steradian 
A  =  t h e  w a v e l e n g t h  i n  n a n o m e t e r s  f o r  w h i c h  t h e  
r a d i a n c e  i s  d e s i r e d  
T  =  t h e  s o u r c e  t e m p e r a t u r e  i n  d e g r e e s  K e l v i n .  
T h e  a m o u n t  o f  p o w e r  withi~ ~ny o n e  ! n g s t r o m  w a v e l e n g t h  i n t e r v a l ,  
w h i c h  c a n  b e  c o l l e c t e d  a n d  i m a g e d  o n  a  r e c e i v e r  i s  g i v e n  b y  t h e  
(  1 .  6 )  
p r o d u c t s  o f  ( 1 . 5 )  a n d  ( 1 . 6 )  a n d  o n e  f i n a l  f a c t o r  0  w h i c h  c o r r e s p o n d s  
t o  t h e  s o l i d  a n g l e  o f  t h e  p r o j e c t i o n  o p t i c s ·  f r o m  t h e  s o u r c e .  
P R •  A
8  
R ( A , T )  0  
( 1 .  7 )  
•  
2 ( d )
2
f  3 .  7 4  x  i o
1
5  J  ~ [  (  d  ) 2 ] l ' J  
r e  L  (  1 . 4 3 8 ·  x  1 0 7  )  2 1 1  1  - 1  - 2 r  
e  A T  - 1  A s  p  
w h e r e  t h e  u n i t · s  o f  A  m u s t  b e  s q u a t e  c e n t i m e t e r s .  L e t  u s  n o w  e v a l u -
s  
a t e  t h e  a b o v e  e x p r e s s i o n  f o r  t w o  c a s e s  o f  i n t e r e s t :  f i r s t  f o r  l o n g -
p a t h  m o n i t o r i n g  i n  t h e  u l t r a v i o l e t  a t  3 0 0  n m ,  a n d  s e c o n d  i n  t h e  m i d d l e  
i n f r a r e d  a t  5  m i c r o n s .  T h e  r e a s o n s  f o r  c h o o s i n g  t h e s e  s p e c t r a l  r e g i o n s  
9  
w i l l  b e c o m e  c l e a r  i n  c h a p t e r  I I I .  
L e t  u s  a s s u m e  t h a t  b o t h  t h e  p r o j e c t i n g  a n d  r e c e i v i n g  o p t i c s  a r e  
m i r r o r s  1 5  c m  i n  d i a m e t e r  a n d  h a v e  1 5  c m  f o c a l  l e n g t h s  . .  M i r r o r s  a r e  a  
b e t t e r  c h o i c e  t h a n  l e n s e s  s i n c e  f o r  c o m p a r a b l e  d i a m e t e r s  a n d  f o c a l  
l e n g t h s  t h e y  a r e  p h y s i c a l l y  l i g h t e r  a n d  l e s s  e x p e n s i v e ,  a n d  1 5  c m  
r e p r e s e n t s  a  c o m p r o m i s e  b e t w e e n  s i z e  a n d  c o s t .  F u r t h e r m o r e ,  l e t  u s  
a s s u m e  t h a t  t h e  t r a n s m i t t e r  a n d  c o l l e c t o r  a r e  s e p a r a t e d  b y  o n e  k i l o -
m e t e r .  T h e  h i g h e s t  t e m p e r a t u r e  l a m p  · c o m m e r c i a l l y  a v a i l a b l e ,  a n d  
t h e r e f o r e  t h e  o n e  w h i c h  p r o d u c e s  t h e  g r e a t e s t  a m o u n t  o f  p o w e r  p e r  
w a v e l e n g t h  i n t e r v a l ,  o p e r a t e s  a t  a  b l a c k b o d y  t e m p e r a t u r e  o f  1 0 , 0 0 0  K .
9  
I n s e r t i n g  t h e s e  v a l u e s  i n t o  ( 1 . 7 ) ,  a n d  a s s u m i n g  a  w a v e l e n g t h  o f  3 0 0  n m ,  
w e  g e t  a  r e c e i v e d  p o w e r  o f  0 . 5  µ W .  I f  t h i s  w e r e  i n c i d e n t  u p o n  a  
p h o t o d e t e c t o r  s u c h  a s ·  a  1 P 2 8  photomultiplier~lO i t  w o u l d  g i v e  a n  e l e c -
t r i c a l  o u t p u t  o n l y  t e n  t i m e s  g r e a t e r  t h a n  t h e  n o i s e  o u t p u t  f r o m  t h e  
d e t e c t o r  i n  t h e  a b s e n c e  o f  a n y  s i g n a l .  S i n c e  m a n y  o t h e r  l o s s y  o p t i c a l  
c o m p o n e n t s  s u c h  a s  l e n s e s ,  p r i s m s ,  a s  w e l l  a s  a t m o s p h e r i c  t r a n s m i s s i o n  
l o s s e s  w o u l d  b e  p r e s e n t  i n  a  r e a l  s y s t e m ,  s u c h  a  s m a l l  o p t i c a l  s i g n a l  
w o u l d  g e n e r a l l y  n o t  b e  a c c e p t a b l e .  
I n  t h e  i n f r a r e d  a t  5  m i c r o n s ,  t h e  a m o u n t  o ;  r e c e i v e d  p o w e r  w o u l d  
b e  1 . 5  x  1 0 -
1 0  
W .  I f  t h i s  l i g h t  w e r e  c h o p p e d  a t  a  1  k H z  f r e q u e n c y  
t o  a l l o w  A C  d e t e c t i o n  a n d  a m p l i f i e d  b y  a n  a m p l i f i e r  w i t h  a  1 0  p e r c e n t  
o f  c e n t e r  f r e q u e n c y  b a n d w i d t h ,  t h e  outpu~ f r o m  a  c o o l e d ,  1  m m
2  
P b S e  
det~ctor
11 
w o u l d  b e  j u s t  l a r g e r  t h a n  t h e  d e t e c t o r  n o i s e .  
T h u s ,  b e c a u s e  o f  t h e i r  s p e c t r a l l y  b r o a d b a n d  e m i s s i o n ,  a n d  p o o r  
c o l l i m a t i o n  c h a r a c t e r i s t i c s ,  c o n v e n t i o n a l  l i g h t  s o u r c e s  a r e  n o t  w e l l  
s u i t e d  f o r  u s e  i n  l o n g - p a t h  m o n i t o r i n g  i n s t r u m e n t s .  
1 0  
L a s e r  l i g h t  s o u r c e s ,  h o w e v e r ,  i n t r i n s i c a l l y  p r o d u c e  w e l l  c o l l i -
m a t e d  o e a m s  w h i c h  a r e  s p e t t r a l l y  v e r y  n a r r o w  w i t h  l i n e w i d t h s  o f  1  1  
o r  le~s a n d  d i v e r g e n c e s  o f  1  m i l l i r a d i a n  o r  l e s s .  b e i n g  t y p i a a l .  
B y e r s
1 2  
h a s  s t a t e d  t h a t  u s i n g  a  l a s e r  l i g h t  s o u r c e ,  i t  s h o u l d  b e  p o s -
s i b l e  t o  m a k e  p o l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n  m e a s u r e m e n t s  o v e r  p a t h l e n g t h s  a s ·  
l o n g  a s  S O  k m .  T h u s  t h e  l a s e r  w o u l d  a p p e a r  t o  b e  t h e  m i s s i n g  l i n k  
n e e d e d  f o r  t h e  r e a l i z a t i o n  o f  a  t r u e  l o n g - p a t h  m o n i t o r .  I n  f a c t ,  a  
n u m b e r  o f  l o n g - p a t h  r e s e a r c h  i n s t r u m e n t s  h a v e  r e c e n t l y  b e e n  b u i l t  f o r  
h  
d  
.  f  •  f  1 1  1 3 - 1 6  
t  e  e t e c t i o n  o  a  v a r 1 e t y  o  p o  u t a n t  g a s e s .  
T h o s e  l o n g - p a t h  las~r i n s t r u m e n t s  w h i c h  h a v e  b e e n  d e v e l o p e d  t h u s  
f a r ,  h a v e  d i s p l a y e d  a d e q u a t e  s e n s i t i v i t y  a n d  a  f e w  a r e  c a p a b l e  o f  m o n i -
t o r i n g  m o r e  t h a n  o n e  p o l l u t a n t .  N o n e  o f  t h o s e  i n s t r u m e n t s ,  h~weve~, 
h a v e  h a d  t h e  s i m p l i c i t y ,  t h e  r e l i a b i l i t y ,  a n d  e s p e c i a l l y  t h e  l o W '  c o s t  
t o  b e  v a l u a b l e  t o  a i r  p o l l u t i o n  c o n t r o l  a g e n c i e s .  T h i s  i s  e v i d e n c e d  
b y  t h e  c o m m e r c i a l  n o n a v a i l a b i l i t y . o f  a  l a s e r - b a s e d  l o n g - p a t h  p o l l u t a n t  
m o n i t o r .  T h e  n e e d  r e m a i n s ,  t h e r e f o r e ,  f o r  a  l o n g - p a t h  d e t e c t i o n  i n -
s t r u m e n t  w h i c h  w o u l d  b e  s u i t a b l e  f o r  u s e  i n  t h e  f i e l d  b y  l o c a l  a~d 
r e g i o n a l  a i r  p o l l u t i o n  a u t h o r i t i e s .  
I t  w a s  t h u s  d e c i d e d  t o  t r y  t o .  d e v e l o p  a  l a s e r - b a s e d ,  l o n g - p a t h  
p o l l u t a n t  m o n i t o r  w h i c h  c o u l d  b e  l o w  i n  c o s t ,  r e l i a b l e  i n  o p e r a t i o n ,  
r e q u i r e  l i t t l e  m a i n t e n a n c e ,  a n d  c a p a b l e  ( i d e a l l y )  o f  m o n i t o r i n g  a  
n u m b e r  o f  t h e  m a j o r  g a s e o u s  a i r  p o l l u t a n t s  f o u n d  i n  u r b a n  a t m o · s p h e r e s .  
W h i l e  i t  i s  o b v i o u s l y  a d v a n t a g e o u s  t o  b e  a b l e  t o  m o n i t o r  a  n u m b e r  o f  
p o l l u t a n t s  u s i n g  t h e  s a m e  i n s t r u m e n t ,  i t  w a s  d e c i d e d  t o  i n i t i a l l y  
c o n c e n t r a t e  o n  d e v e l o p i n g  a n  i n s t r u m e n t  f o r  m o n i t o r i n g  s u l f u r  dio~ide. 
T h e  r e a s o n s  f o r  c h o o s i n g  s u l f u r  d i o x i d e  w e r e  t h a t  i t  i s  a  p~llutant 
1 1  
o f  n a t i o n a l  i n t e r e s t  f o r  w h i c h  f e d e r a l  s t a n d a r d s  h a d  b e e n  e s t a b l i s h e d ,  
a n d  i t  w a s  a  p o l l u t a n t  f o r  w h i c h  n o  l a s e r  l o n g - p a t h  m o n i t o r  e x i s t e d  
h  .  .  f  h .  k  
1 6  
a t  t  e  i n c e p t i o n  o  t  i s  w o r  .  
C H A P T E R  I I  
L O N G - P A T H  L A S E R  M E A S U R E M E N T  C O N S I D E R A T I O N S  
O n e  o f  t h e  p r i m a r y  c o n s i d e r a t i o n s  i n  c o n s t r u c t i n g  a n y  m e a s u r e -
m e n t  i n s t r u m e n t  i s  t o  m a k e  c e r t a i n  t h a t  t h e  q u a n t i t y  t o  b e  m e a s u r e d  
i s  t h e  o n l y  q u a n t i t y  b e i n g  m e a s u r e d .  T h a t  i s  t o  s a y ,  i f  o n e  i s  m a k i n g  
a n  i n s t r u m e n t  t o  m e a s u r e  t h e  r e s i s t a n c e  o f  a  w i r e ,  t h e n  t h e  i n s t r u m e n t  
s h o u l d  n o t  b e  s u b j e c t  t o  e r r o r s  i n t r o d u c e d  b y  t h e  l e a d s  u s e d  t o  c o n n e c t  
t h e  m e a s u r e m e n t  i n s t r u m e n t  t o  t h e  w i r e  u n d e r  t e s t .  O r ,  i f  o n e  i s  m a k -
i n g  a n  i n s t r u m e n t  t o  m e a s u r e  t h e  a m o u n t  o f  l i g h t  a b s o r b e d  b y  s o m e  m e d i -
u m ,  t h e n  p r e c a u t i o n s  m u s t . b e  t a k e n  t o  en~ure t h a t  t~e m e a s u r e m e n t  i s  
n o t  i n f l u e n c e d  b y  a b s o r p t i o n  o r  s c a t t e r i n g  f r o m  a n y t h i n g  b u t  t h e  m e d i u m  
o f  i n t e r e s t .  I t  i s  t o  t h e  u n d e r s t a n d i n g  o f  t h i s  g e n e r a l  p r o b l e m  t h a t  
c h a p t e r  I I  i s  d e d i c a t e d ,  f o r  a  l i g h t  b e a m  p a s s i n g  t h r o u g h  t h e  a t m o s -
p h e r e  m a y  b e  s u b j e c t e d . t o  a  n u m b e r  o f  p r o c e s s e s  w h i c h  c a n  p r o d u c e  
e r r o r s  i n  t h e  a b s o r p t i o n  m e a s u r e m e n t  i f  n o t  a c c o u n t e d  f o r  a n d  ~orrec­
t e d .  I n  p a r t i c u l a r ,  a  l i g h t  b e a m  b e i n g  p r o p a g a t e d  t h r o u g h  t h e  a t m o s -
p h e r e  m a y  b e  a b s o r b e d  b y  g a s e s  o t h e r  t h a n  t h e  p o l l u t a n t  o f  i n t e r e s t .  
A  p o r t i o n  o f  t h e  l i g h t  b e a m  m a y  b e  s c a t t e r e d  b y  parti~ulates i n  t h e  
a t m o s p h e r e  a n d  e v e n  t h e  a i r  m o l e c u l e s  them~elves.' I n  a d d i t i o n ,  a t m o s -
p h e r i c  t e m p e r a t u r e  v a r i a t i o n s  a l o n g  t h e  p ' a t h  c a n  c a u s e  t h e ·  b e a m  t o  
s p r e a d  a n d  w a n d e r  a b o u t  t h e  r e c e i v e r  p l a n e .  S u c h  b e a m  m o v e m e n t s  c a n  
r e s u l t  i n  a  l o s s  o f  p o w e r  o n  t h e  r e c e i v e r  w h i c h  r e s u l t s  i n  m e a s u r e m e n t  
e r r o r s .  
E a c h  o f  t h e s e  e f f e c t s  w i l l  b e  e x a m i n e d  i n  t h i s  c h a p t e r .  
1 3  
I n t e r f e r i n g  A b s o r p t i o n  S p e c t r a  
T h e  f i r s t  p r o b l e m  t o  b e  e x a m i n e d  w i l l  b e  t h a t  o f  i n t e r f e r e n c e  
f r o m  g a s e s  o t h e r  t h a n  t h e  p o l l u t a n t ,  w h o s e  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  o v e r l a p  
i n  w a v e l e n g t h  t h e  a b s o r p t i o n  spectr~ o f  t h e  p o l l u t a n t  g a s .  I f  o n e  
m a k e s  a  s i m p l e ,  s i n g l e  w a v e l e n g t h  a b s o r p t i o n  m e a s u r e m e n t  s u c h  a s  d e -
s c r i b e d  i n  t h e  i n t r o d u c t i o n ,  i t  w i l l  b e  i m p o s s i b l e  t o  t e l l  h o w  m u c h  
o f  l i g h t  w a s  a b s o r b e d  b y  t h e  p o l l u t a n t ,  a n d  h o w  m u c h  w a s  a b s o r b e d  b y  
a n y  i n t e r f e r i n g  g a s e s .  T h e  r e a s o n  c a n  b e  e a s i l y  s e e n  b y  e x a m i n i n g  t h e  
B e e r ' s  l a w  e~pression f o r  a b s o r p t i o n  b y  t w o  g a s e s :  
w h e r e :  
- . [ a . i ( A 1 ) c . 1  +  a 2 ( X 2 > c 2 ]  L  
I  =  I  e  
I  
I  
0  
0  
a l ( A l )  
c l  
=  t h e  r e c e i v e d  l i g h t  i n t e n s i t y  
=  t h e  t r a n s m i t t e d  l i g h t  i n t e n s i t y  
=  t h e  a b s o r p t i o n  c o e f f i c i e n t  o f  t h e  p o l l u t a n t  
o f  i n t e r e s t  a t  t h e  w a v e l e n g t h  A
1  
=  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  t h e  p o l l u t a n t  
a
2
( A
2
)  =  t h e  a b s o r p t i o n  c o e f f i c i e n t  o f  t h e  i n t e r f e r i n g  
g a s  a t  t h e  w a v e l e n g t h  A 1  
c 2  
=  t h e  i n t e r f e r i n g  g a s  c o n c e n t r a t i o n  
L  =  t h e  p a t h l e n g t h .  
T h i s  c a n  b e  r e w r i t t e n  a s :  
- a 1 { ) q ) c 1 L  - a 2  ( X 1  ) c ' 2 L  
( 2  . 1 )  
( 2 . 2 )  
w h i c h  i s  n o t h i n g  m o r e  t h a n  a  l i n e a r  e q u a t i o n  i n  a t  l e a s t  t w o  u n k n o w n s ,  
c 1  a n d  c 2  .  I n  g e n e r a l  a t  l e a s t  tw~ i n d e p e n d e n t  e q u a t i o n s  w i l l  b e  r e -
q u i r e d  t o  d e t e r m i n e  c 1 ,  t h e  c o n c e n t r a t i o n  o f  t h e  p o l l u t a n t  o f  i n t e r e s t .  
I  
I  
I  
T h e  s e c o n d  i n d e p e n d e n t  e q u a t i o n  c a n  b e  o b t a i n e d  b y  p e r f o r m i n g  t h e  
a b s o r p t i o n  m e a s u r e m e n t  a t  a  d i f f e r e n t  w a v e l e n g t h  A z  s u c h  t h a t :  
R . n  
I ( : \ 2 )  
l " < I ; )  
0  
=  - a 1 ( X 2 ) c 1 L  - a 2 ( X z ) c z L .  
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( 2 . 3 )  
S o l v i n g  ( 2 . 3 )  f o r  c 2  a n d  u s i n g  t h a t  e x p r e s s i o n  i n  ( 2 . 2 )  ~e c a n  s o l v e  
f o r  t h e  p o l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n :  
c 1  =  
(
a z { A .
1
) )  R . n ( I P .
2
) )  . . .  i~l(A1) J  
a
2
( A z )  I  ( A
2
)  I  ( A
1
)  
f i  (~1 O . z > \ ( a 2  P · 1  > f  
a 1 ( A 1 ) L [  - \ a 1 ( A 1 > J  a 2 ( A 2 ) J  
( 2 . 4 )  
T h e  p r e v i o u s  a n a l y s i s  c o u l d  h a v e  b e e n  p e r f o r m e d  f o r  t h e  g e n e r a l  c a s e  
o f  n  i n t e r f e r i n g  g a s e s  b y  m a k i n g  n  m e a s u r e m e n t s  a t  n  d i f f e r e n t  w a v e -
l e n g t h s .  U s u a l l y  l i t t l e  i s  k n o w n  a b o u t  t h e  v a l u e s  o f  t h e  a b s o r p t i o n  
c o e f f i c i e n t s  o f  t h e  i n t e r f e r i n g  g a s ,  t h u s  m a k i n g  i t  i m p o s s i b l e  t o  
e v a l u a t e  ( 2 . 4 )  f o r  c 1 .  H o w e v e r  i t  i s  s o m e t i m e s  p o s s i b l e  t o  p i c k  t w o  
w a v e l e n g t h s  X
1  
a n d  A
2  
s u c h  t h a t  t h e r e  i s  a  s i g n i f i c a n t  c h a n g e  i n  t h e  
a b s o r p t i o n  c o e f f i c i e n t  o f  t h e  g a s  o f  i n t e r e s t ,  b u t  l i t t l e  c h a n g e  i n  
t h e  a b s o r p t i o n  c o e f f i c i e n t  o f  a n y  i n t e r f e r i n g  g a s .  I f  
a 2 ( A 1 )  ~ a 2 ( A 2 ) ,  t h e n  ( 2 . 4 )  c a n  b e  r e d u c e d  t o :  
~
I ( A  2 )  )  _ ,  R.~I ( ) ,  1  )  J  
! n  I  ( A
2
)  I  ( A 1 )  
0  0  
c  -
l  - ( a 1 ( A 1 )  - a 1 0 . 2 ) ) L  
( 2 . 5 )  
T h e  a b s o r p t i o n  c o e f f i c i e n t  o f  a  g a s  i s  g e n e r a l l y  a  s l o w l y  v a r y -
i n g  f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h  e x c e p t  i n  t h e  v i c i n i t y  o f  t h e  c e n t e r  o f  a n  
a b s o r p t i o n  l i n e ,  w h e r e  u n d e r  c o n d i t i o n s  n o r m a l l y  f o u n d  n e a r  t h e  s u r f a c e  
o f  t h e  e a r t h ,  t h e  s t r e n g t h  o f  t h e  a b s o r p t i o n  l i n e  w i l l  h a v e  a  r a p i d l y  
1  
I  
I  
I  
!  
I  
I ·  
1 5  
v a r y i n g  L o r e n t z i a n  s h a p e  w i t h  r e s p e c t  t o  w a v e l e n g t h .
1 7  
T h e  w i d t h  o f  
t h e  L o r e n t z i a n  a b s o r p t i o n  l i n e  w i l l  d e p e n d  u p o n  p a r a m e t e r s  p a r t i c u l a r  
t o  t h e  g a s  a n d  a b s o t p t i o n  l i n e  o f  i n t e r e s t .  T o  m a k e  t h e  a b s o t p t i o n  
c o e f f i c i e n t  f o r  t h e  i n t e r f e r i n g  g a s  a t  t h e  t w o  m e a s u r e m e n t  wa~elengths 
a s  s i m i l a r  a s  p o s s i b l e  i t  i s  d e s i r a b l e  t o  k e e p  t h e  t w o  m e a s u r e m e n t  
~avelengths a s  c l o s e  t o g e t h e r  i n  w a v e l e n g t h  a s  p o s s i b l e ;  t h e  m i n i m u m  
w a v e l e n g t h  s e p a r a t i o n  m i g h t  b e  t a k e n  t o  b e  o n e - h a l f  o f  t h e  p o l l u t a n t  
g a s e ' s  a b s o r p t i o n  l i n e w i d t h .  M a k i n g  t h e  f i r s t  m e a s u r e m e n t  a t  t h e  
w a v e l e n g t h  o f  m a x i m u m  a b s o r p t i o n  f o r  t h e  p o l l u t a n t  g a s  a n d  a l l o w i n g  
t h e  s e c o n d  m e a s u r e m e n t  w a v e l e n g t h  t o  f a l l  o n e - h a l f  a b s o r p t i o n  l i n e _ .  
w i d t h  a w a y ,  d s o  t e n d s  t · o  m a } t i m i z e  t h e  c h a n g e  i n  t h e  p o l l u t a n t ' s  
a b s o r p t i o r t  c o e f f i c i e n t ,  a  c o n d i t i o n  f o r  h i g h  s e n s i t i v i t y .  
M e a s u r e m e n t  s y s t e m s  w h i c h  r e l y  u p o n  t h e  f a c t  t h a t  t h e  v a l u e  o f  
t h e  a b s o r p t i o n  c o e f f i c i e n t  o f  t h e  i n t e r f e r i n g  g a s  a t  t h e  t w o  m e a s u r e -
.  .  5  
m e n t  w a v e l e n g t h s  i s  c o n s t a n t  a r e  t e r m e d  d u a l  b e a m  s y s t e m s .  S u c h  
s y s t e m s  h a v e  l o n g  b e e n  u s e d  i n  t h e  l a b o r a t o r y  t o  s u b t r a c t  o u t  i n t e r -
f e r i n g  b a c k g r o u n d s .  T h e  d u a l  b e a m  s y s t e m  i s  c a p a b l e  o f  d i s c r i m i n a t -
i n g  a g a i n s t  f o r m s  o f  s p e c t r a l  i n t e r f e r e n c e  w h i c h  r e s u l t  i n  a  l o s s  o f  
t r a n s m i t t e d  l i g h t  w h i c h  d o e s  n o t  v a r y  s i g n i f i c a n t l y  w i t h  w a v e l e n g t h ,  
a n d  c a n  t h e r e f o r e  a l s o  b e  u s e d  t o  e l i m i n a t e  l i g h t  l o s s e s  d u e  t o  
s c a t t e r i n g .  
I f  t h e  m e a s u r e m e n t  i s  s u b j e c t  t o  i n t e r f e r e n c e  f r o m  a  g a s  w i t h  
a  r a p i d l y  v a r y i n g  i n t e r f e r e n c e  s p e c t r u m ,  i t  i s  n e c e s s a r y  t o  a d o p t  a  
m e a s u r e m e n t  m e t h o d  u t i l i z i n g  m a n y  w a v e l e n g t h s .  O n e  c o u l d  t h i n k  o f  a  
b r u t e  f o r c e  s y s t e m  u s i n g  a  l a s e r  w h i c h  e m i t s  l i g h t  a t  a  l a r g e  n u m b e r  
o f  w a v e l e n g t h s ,  a n d  a  c o m p u t e r  t o  s o l v e  a  s e r i e s  o f  l i n e a r  e q u a t i o n s  
t o  d e t e r m i n e  t h e  c o n c e n t r a t i o n s  o f  t h e  v a r i o u s  a b s o r b e r s  p r e s e n t .  
A  s m a l l  s y s t e m  b a s e d  o n  t h i s  i d e a  w a s  b u i l t  b y  G e n e r a l  E l e c t r i c
1 8  
a n d  u s e d  f o u r  w a v e l e n g t h s  f r o m  a n  i n f r a r e d  c a r b o n  d i o x i d e  l a s e r .  I t  
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w a s  cap~ble o f  m e a s u r i n g  a n u n o n i a  a n d  e t h y l e n e  g a s  a t  p a r t - p e r - b i l l i o n  
c o n c e n t r a t i o n s  o v e r  a  t w o  m i l e  r a n g e .  U n f o r t u n a t e l y  e t h y l e n e  a n d  
a n n n o n i a  a r e  n o t  p o l l u t a n t s  o f  e x t r e m e  i n t e r e s t .  H a d  i t  b e e n  p o s s i b l e  
t o  m a t c h  t h e  o u t p u t  w a v e l e n g t h s  o f  t h e  c o
2  
l a s e r  t o  o n e  o f  t h e  m o r e  
i n t e r e s t i n g  p o l l u t a n t s  s u c h  a s  s u l f u r  dio~ide o r  c a r b o n  m o n o x i d e ,  t h e  
i n s t r u m e n t  w o u l d . h a v e  b e e n  u s e f u l .  U n h a p p i l y ,  c o i n c i d e n c e s  b e t w e e n  
p o l l u t a n t  a b s o r p t i o n  l i n e s  a n d  t h e  o u t p u t  f r o m  d i s c r e t e  w a v e l e n g t h  
i a s e - . t s  s u c h  · a s  c o
2  
a r e  r a r e .  
A  s e c o n d  t y p e  o f  m u l t i p l e  w a v e l e n g t h ,  p o l l u t i o n  m o n i t o r i n g  i n -
s t r u m e n t  i s  t h e  c o r r e l a t i o n  s p e c t r o m e t e r
1 9  
d e v e l o p e d  b y  B a r r i n g e r  
R e s e a r c h ,  L t d . ,  O n t a r i o ,  C a n a d a .  I n  t h i s  i n s t r u m e n t ,  l i g h t  f r o m  a  
b l a c k b o d y  l i g h t  s o u r c e  s u c h  a s  t h e  s u n  o r  a r c  l a m p ,  w h i c h  h a s  p a s s e d ·  
t h r o u g h  t h e  a t m o s p h e r e  e n t e r s  t h e  c o r r e l a t i o n  s p e c t r o m e t e r  w h e r e  i t  i s  
d i s p e r s e d  b y  a  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  o r  p r i s m .  D e t e c t i o n  i s  accQ~plished 
b y  i n s e r t i n g  a  m a s k  i n  t h e  s p e c t r o m e t e r ' s  f o c a l  p l a n e ,  w h i c h  a l l o w s  
o n l y  l i g h t  a t  t h o s e  w a v e l e n g t h s  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e  p o l l u t a n t ' s  a b -
s o r p t i o n  l i n e s  t o  p a s s  t h r o u g h  t o  t h e  d e t e c t o r .  I f  t h e  m a s k  o s c i l l a t e s  
i n  t h e  f o c a l  p l a n e  o f  t h e  s p e c t r o m e t e r  s u c h  t h a t  a t  o n e  p o i n t  i n  i t s  
p h y s i c a l  e x c u r s i o n ,  o n l y  t h o s e  w a v e l e n g t h s  c o r r e s p o n d i n g  t o  t h e  p o l l u -
t a n t  a b s o r p t i o n  l i n e s  a r e  a l l o w e d  t o  p a s s ,  w h i l e  a t  s o m e  l a t e r  t i m e  i n  
t h e  m a s k  v i b r a t i o n  t h e  l i g h t  p a s s i n g  t h r o u g h  t h e  m a s k  c o r r e s p o n d s  t o  
w a v e l e n g t h s  f o r  w h i c h  l i t t l e  p o l l u t a n t  a b s o r p t i o n  o c c u r s ,  i t  i s  p o s s i -
b l e  t o  p e r f o r m  d u a l  w a v e l e n g t h  m e a s u r e m e n t s  a t  a  n u m b e r  o f  p o l l u t a n t  
I  
I  
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a b s o r p t i o n  l i n e s  s i m u l t a n e o u s l y .  T h e  n u m b e r  o f  m e a s u r e m e n t  w a v e l e n g t h s  
i s  d e t e r m i n e d  b y  t h e  n u m b e r  o f  s l i t s  i n  t h e  m a s k ,  a n d  f o r  s u l f u r  d i o - ·  
x i d e  g a s  i s  u s u a l l y  o n  t h e  o r d e r  o f  f i v e  t o  t e n  s l i t s .  T h e  a b i l i t y  o f  
t h e  c o r r e l a t i o n  s p e c t r o m e t e r  t o  d i s c r i m i n a t e  a g a i n s t  i n t e r f e r e n c e  s t e m s  
p u r e l y _  f r o m  t h e  f a c t  t h a t  i t  i s  i m p r o b a b l e  th~t a n  in~erfering g a s  w i l l  
h a v e  a n  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  w h i c h  e x a c t l y  m a t c h e s  t h e  p o l l u t a n t ' s  a b -
s o r p t i o n  s p e c t r u m  a t  a l l  o f  t h e  m e a s u r e m e n t  w a v e l e n g t h s .  W h i l e  i t  i s  
p o s s i b l e  t o  i m a g i n e  t h a t  a  n u m b e r  o f  i n t e r f e r i n g  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  
m i g h t  s y n e r g i s t i c a l l y  c o m b i n e  i n  a  w a y  w h i c h  c o u l d  f o o l  t h i s  s y s t e m ,  
n o  e v i d e n c e  t o  t h i s  e f f e c t  h a s  b e e n  f o u n d .  
T h e  f a c t  t h a t  t h i s  i n s t r u m e n t  u s e s  ' a  b l a c k b o d y  lig~~ s o u r c e  m a y  
a t  f i r s t  a p p e a r  i n c o n s i s t e n t  w i t h  e a r l i e r  a r g u m e n t s  w h i c h  s h o w e d  t h a t  
b e c a u s e  o f  t h e  s m a l l  a m o u n t  o f  o p t i c a l  p o w e r  w h i c h  w o u l d  b e  i n c i d e n t  
u p o n  a n  in·st~ument' s  p h o t o d e t e c t o r ,  b l a c k b o d y  l i g h t  s o u r c e s ·  w e r e  a  
p o o r  c h o i c e  f o r  a  l o n g - p a t h  m o n i t o r .  T h e  c o r r e l a t i o n  s p e c t r o m e t e r  i s  
a b l e  t o  a v o i d  t h e  l o w  s i g n a l  p r o b l e m  b y  u s i n g  m a n y  s l i t s  i n s t e a d  o f  
o n e ,  a n d  b y  a l l o w i n g  e a c h  o f  t h e  s l i t s  t o  ~ass m a n y  A n g s t r o m s  ' o f  o p t i - .  
c a l  p o w e r .  T h e  p e n a l t y  f o r  m a k i n g  t h e  s l i t s  w i d e  i s  a  r e d u c t i o n  i n  t h e  
i n s t r u m e n t ' s  s e n s i t i v i t y  t o  a  p a r t i c u l a r  p o l l u t a n t  a n d  i n  i t s  a b i l i t y  
t o  d i s c r i m i n a t e  a g a i n s t  i n t e r f e r e n c e .  S i n c e  l a s e r s  i n t r i n s i c a l l y  p r o -
d u c e  l i g h t  w i t h  a  v e r y  n a r r o w  l i n e w i d t h ,  a  c o r r e l a t i o n  s p e c t r o m e t e r  
w h i c h  u s e s  a  l a s e r  l i g h t  s o u r c e  s h o u l d  d i s p l a y  s u p e r i o r  s e n s i t i v i t y  
a n d  s e l e c t i v i t y  t o  o n e  w h i c h  u s e s  a  b l a c k b o d y  l i g h t  s o u r c e .  
W h i l e  t h e  B a r r i n g e r  i n s t r u m e n t  i s  l i m i t e d  t o  d e t e c t i n g  a  
s i n g l e  p o l l u t a n t  b e c a u s e  o f  t h e  n e c e s s i t y  o f  u s i n g  a  m a s k  w h i c h  
m a t c h e s  t h e  p o l l u t a n t ' s  a b s o r p t i o n  s p e c t r u m ,  i t  i s  c a p a b l e  o~ 
i  
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d e t e c t i n g  a n y  g a s  p o s s e s s i n g  r a p i d l y  v a r y i n g  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  l y i n g  
w i t h i n  t h e  wavelengt~ r a n g e  o f  t h e  s p e c t r o m e t e r ,  b y  s i m p l y  c h a n g i n g  
~asks. W i t h  a  t u n a b l e  l a s e r  l i g h t  s o u r c e  t h e  t h r o u g h - p u t  a d v a n t a g e  
w o u l d  n o t  b e  n e e d e d  a n d  t h e  w a v e l e n g t h  s e l e c t i n g  f u n c t i o n  o f  t h e  m a s k  
c o u l d  b e  s i m u l a t e d  b y  s e q u e n t i a l l y  t u n i n g  t h e  l a s e r  t o  t h e  a p p r o p r i a t e  
w a v e l e n g t h s .  S i n c e  t h e  t u n i n g  f u n c t i o n  c a n  b e  c o n t r o l l e d  b y  a  s m a l l  
c o m p u t e r  p r o g r a m m e d  t o  s e l e c t  a n y  n u m b e r  o f  d~sired w a v e l e n g t h s ,  i t  
s h o u l d  b e  p o s s i b l e  t o  m o n i t o r  s e v e r a l  p o l l u t a n t s  b y  t o n i n g  t h e  l a s e r  
t o  t h e  a p p r o p r i a t e  w a v e l e n g t h s .  
T h u s  a t  l e a s t  t w o  m e t h o d s  u t i l i z i n g  t w o  o r  m o r e  w a v e l e n g t h s  h a v e  
b e e n  d e v e l o p e d  t o  r e d u c e  i f  n o t  e l i m i n a t e  t h e  e f f e c t s  o f  s p e c t r a l  o v e r -
l a p  i n  a b s o r p t i o n  m e a s u r e m e n t s . ·  B o t h  c a n  b e  u s e d  ' w i t h  l a s e r  s o u r c e s .  
W h i c h  m e t h o d  i s  a d o p t e d  w i l l  d e p e n d  u p o n  t h e  s e v e r i t y  o f  t h e  i n t e r f e r -
e n c e  p r o b l e m  e n c o u n t e r e d ,  a n d  t h e  l a s e r  l i g h t  s o u r c e  u s e d .  
S c a t t e r i n g  b y , M o l e c u l e s  a n d  P a r t i c u l a t e s  
T h e  s e c o n d  g e n e r a l  p r o b l e m ,  t h a t  o f  s c a t t e r i n g  f r o m  m o l e c u l e s  
a n d  p a r t i c u l a t e s  c a n  b e  d i v i d e d  i n t o  t w o  r e g i m e s  d e p e n d i n g  u p o n  t h e  
th~ s i z e  o f  t h e  s c a t t e r e r  r e l a t i v e  t o  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  l~ght b e i n g  
p r o p a g a t e d .  W h e n  t h e  w a v e l e n g t h  i s  m u c h  l a r g e r  t h a n  t h e  s i z e  o f  t h e  
s c a t t e r e r , .  t h e  p r o c e s s  i s  t e r m e d  R a y l e i g h  s c a t t e r i n g
2
0  a n d  h a s  a  f u n c -
t i o n a l  d e p e n d e n c e  w h i c h  i s  i n v e r s e l y  p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  f o u r t h  pow~r 
o f  t h e  w a v e l e n g t h ,  i . e . :  
a «  . . : L  ( 2 . 6 )  
A 4  
w h e r e :  
a  =  t h e  ~ayleigh s c a t t e r i n g  c o e f f i c i e n t  
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A  =  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  l i g h t .  
~he f r a c t i o n a l  t r a n s m i s s i o n  f o r  a  o n e  k i l o m e t e r  p a t h  t h r o u g h  a i r  i s  
h  
.  .  3  2 0  
s  o w n  i n  F i g .  .  
A s  c a n  b e  s e e n ,  f o r  1  k m  p a t h s  R a y l e i g h  s c a t t e r -
i n g  b e c o m e s  a n ·  a l m o s t  n e g l i g i b l e  l o s s  mechanis~ a t  w a v e l e n g t h s  l o n g e r  
t h a n  a b o u t  3 2 0  n m ,  t h e  9 0  p e r c e n t  t r a n s m i s s i o n  p o i n t .  
W h e n  t h e  s l z e  o f  t h e  s c a t t e r i n g  p a r t i c l e  i s  o n  t h e  s a m e  o r d e r ,  
o r  l a r g e r  t h a n  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  l i g h t  b e i n g  s c a t t e r e d ,  t h e  
s c a t t e r i n g  p r o c e s s  i s  t e r m e d  M i e  s c a t t e r i n g ,
2 0  
a n d  t h e  a m o u n t  o f  l i g h t  
s c a t t e r e d  w i l l  r l e p e n d  u p o n ·  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  l i g h t  b e i n g  p r o p a & a -
t e d ,  t h e  s i z e  s p e c t r u m  o f  t h e  s c a t t e r i n g  p a r t i c l e s ,  a n d  t h e  i n d e x  o f  
r e f r a c t i o n :  o ' f  t h e  p a r t i c l e s .  T h e  f r a c t i o n  o f  l i g h t  t r a n s m i t t e d  a s  a  
f u n c t i o n  o f  t . l a v e l e n g t h  u n d e r  v a r i o u s  v i s i b i l i t y  c o n d i t i o n s  i s  s h o w n  
i n  F i g . · 4 . 2 1  
On~e a g a i n ,  ~he t r a n s m i s s i o n  d e c r e a s e s  r a p i d l i . a s  o n e  
g o e s  t o  s h o r t  w a v e l e n g t h s .  N e i t h e r  f o r m  o f  s c a t t e r i n g  i s  s o  i n t e n s e  
a s  t o  p r e c l u d e  t h e  p o s s i b i l i t y  o f  m a k i n g  a  l o n g  p a t h  m e a s u r e m e n t  p r o -
v i d e d  t h e r e  i s  s u f f i c i e n t  l i g h t  a v a i l a b l e  f r o m  t h e  t r a n s m i t t e r  t o  
o v e r c o m e  s c a t t e r i n g  l o s s e s .  A t  u l t r a v i o l e t  w a v e l e n g t h s  a r o u n d  3 0 0  n m ,  
t h e  tr~nsmitter w i l l  h a v e  t o  o v e r c o m e  l o s s e s  o f  t h e  o r d e r  o f  7 5  per~ 
c e n t .  I n  t h e  m i d d l e  i n f r a r e d ,  t h e  l o s s e s  a r e  a  f a c t o r  o f  t h r e e  
s m a l l e r  o r  a b o u t  2 5  p e r c e n t  u n d e r  m e d i u m  h a z e  c o n d i t i o n s .  
I n  a d d i t i o n  t o  M i e  a n d  R a y l e i g h  s c a t t e r i n g ,  f o g  w i l l  r e d u c e  t h e  
i n t e n s i t y  o f  a  t r a n s m i t t e d  l a s e r  b e a m .  A t  w a v e l e n g t h s  l e s s  t h a n  
r o u g h l y  1 0  m i c r o n s  t h e  a m o u n t  o f  l i g h t  t r a n s m i t t e d  t h r o u g h  f o g  w i l l  b e  
o n  t h e  o r d e r  o f  o n e  p a r t  · i n  i o
1 4
.  
2 0  
A t  l o n g e r  w a v e l e n g t h s  t h e  t r a n s -
m i s s i o n  i m p r o v e s  s l o w l y ,  b u t  i n  g e n e r a l ,  o p t i c a l  m e a s u r e m e n t s  t h r o u g h  
f o g  w i l l  n o t  b e  p o s s i b l e .  
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F i g ,  3 .  A t m o s p h e r i c  t r a n s m i s s i o n  o v e r  a  l  k m  s e a  l e v e l  p a t h  
s h o w i n g  l o s s e s  d u e  t o  R a y l e i g h  s c a t t e r i n g .  ( R e f .  2 0 , )  
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E~ceptionally C l e a r  
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4 . 0  
W A V E L E N G T H  ( µ m )  
F i g .  4 .  M e a s u r e d  a t m o s p h e r i c  t r a n s m i s s i o n  o v e r  a  1  k m  s e a  l e v e l  
p a t h  s h o w i n g  l o s s e s  d u e  t o  M i e  s c a t t e r i n g .  ( R e f .  2 1 )  
2 2  
A t m o s p h e r i c  T u r b u l e n c e  
T h e  t h i r d  g e n e r a l  p r o b l e m  t o  b e  f a c e d  i s  t h a t  o f  a t m o s p h e r i c  
t u r b u l e n c e .  T h e  g e n e r a l  p r o b l e m  o f  l i g h t  propagat~on t h r o u g h  a  t u r b u -
l e n t  a t m o s p h e r e  i s  b e y o n d  t h e  s c o p e  o f  t h i s  t h e s i s ,  a n d  t h e  r e a d e r  i s  
r e f e r r e d  t o  a n y  o n e  o f  t h e  e x c e l l e n t  r e v i e w  p a p e r s  o n  t h i s  s u b j e c t  f o r  
m o r e  d e t a i l e d  a n a l y s i s .
2 1
,
2 2  
S i m p l i s t i c a l l y ,  a t m o s p h e r i c  t u r b u l e n c e  
r~fers t o  t h e  f a c t  t h a t  t h e  a t m o s p h e r e  i s  n o t  h o m o g e n e o u s  w i t h  r e s p e c t  
t o  t e m p e r a t u r e  h u t  r a t h e r  c o n s i s t s  o f  v a r i o u s  s i z e d  " b u b b l e s "  o f  a i r  
w h i c h  a r e  w a r m e r  o r  c o o l e r  t h a n  t h e  s u r r o u n d i n g  a i r .  S i n c e  t h e  r e f r a c -
t i v e  i n d e x  o f  a i r  d e p e n d s  u p o n  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  a i r ,  t h e  b u b b l e s  
o f  w a r m e r  o r  c o o l e r  a i r  a c t  l i k e  l e n s e s  o f  v a r y i n g  f o c a l  l e n g t h  w h i c h  
a r e  c a r r i e d  t h r o u g h  t h e  b e a m  b y  t h e  w i n d .
2 1  
T h e  e f f e c t  o f  such'~enses' 
u p o n  t h e  b e a m  i s  s i m p l i s t i c a l l y  t w o - f o l d . '  ' F i r s t ,  i f  t h e  d i a m e t e r  o f  
t h e  " l e n s e s "  i s  s m a l l e r  t h a n  t h e  b e a m ,  a  c l ! s e  c o r r e s p o n d i n g  t o  v e r y  
s m a l l  r e g i o n s  o f  w a r m  o r  c o l d  air~ t h e n  t h e  p r i m a r y  r e s u l t  w i l l  b e  t o  
c a u s e  t h e  b e a m  t o  s p r e a d  i n  t h e  r e c e i v e r  p l a n e .  I f  o n  t h e  o t h e r  h a n d  
t h e  " l e n s e s "  a r e  l a r g e  i n  d i a m e t e r  r e l a t i v e  t o  t h e  d i a m e t e r  o f  t h e  
b e a m ,  a  c a s e  c o r r e s p o n d i n g  t o  v e r y  l a r g e  b u h h l e s  o f  w a r m  o r  c o l d  a i r ,  
t h e n  t h e  m a i n  e f f e c t  w i l l  b e  t h a t  t h e  b e a m  w i l l  w a n d e r  a r o u n d  i n  t h e  
r e c e i v e r  p~ane. S i n c e  t h e  a t m o s p h e r e  h a s  i n  i t  a  v i r t u a l  c o n t i n u u m  o f  
h u b h l e  s i z e s ,  b o t h  b e a m  s p r e a d i n g  a n d  s t e e r i n g  w i l l  b e  p r e s e n t .  T h e  
n e t  e f f e c t  o f  b o t h  p h e n o m e n a  i s  t o  i n c r e a s e  t h e  r e q u i r e d  s i z e  o f  t h e  
r e c e i v e r  c o l l e c t o r  s i n c e  i t  m u s t  n o w  c a p t u r e  n o t  j u s t  a  s t a t i o n a r y  
b e a m  o f  a  c e r t a i n  s i z e ,  b u t  o n e  w h i c h  b o t h  " b l o o m s "  d u e  t o  l e n s i n g ,  a n d  
m o v e s  a r o u n d  i n  t h e  r e c e i v e r  p l a n e  b e c a u s e .  t h e  " l e n s e s "  a r e  m o v i n g .  
I n  a  f o l l o w i n g  s e c t i o n  w e  w i l l  c a l c u l a t e  t h e  s i z e  o f  a  r e c e i v e r  
2 3  
c o l l e c t o r  n e c e s s a r y  t o  c a p t u r e  a  l a s e r  b e a m  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  
t u r b u l e n c e .  I f  t h e  e n t i r e  b e a m  c a n  b e  c a p t u r e d  t h e n  t h e  e f f e c t s  o f  
t u r b u l e n c e  w i l l  b e  z e r o  s i n c e  e n e r g y  w i l l  b e  c o n s e r v e d .  A s  ~i11 b e  
s e e n ,  t h e  s i z e  o f  a  c o l l e c t o r  n e c e s s a r y  t o  c a p t u r e  t h e  e n t i r e  b e a m  
w i l l  b e c o m e  p r o h i b i t i v e l y  l a r g e  u n d e r  w o r s t  c a s e  t u r b u l e n c e  c o n d i -
t i o n s  a n d  i t  w i l l  b e  n e c e s s a r y  t o  a d o p t  s o m e  m e t h o d  o t h e r  t h a n  j u s t  
u s i n g  a  l a r g e r  c o l l e c t o r  t o  r e d u c e  t h e  e f f e c t s  o f  t u r b u l e n c e .  B e -
f o r e  p r o c e e d i n g  ~ith s u c h  c a l c u l a t i o n s  i t  i s  n e c e s s a r y  t o  d e t e r m i n e  
t h e  d i a m e t e r  o f  t h e  c o l l e c t o r  w h i c h  c o u l d  c a p t u r e  t h e  e n t i r e  b e a m  i n  
t h e  a b s e n c e  o f  t u r b u l e n c e .  T h i s  c o l l e c t o r  s i z e  c a n  t h e n  b e  u s e d  t o  
c a l c u l a t e  t h e  n e c e s s a r y  c o l l e c t o r  d i a m e t e r  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  t u r b u -
l e n c e .  
C a l c u l a t i o n  o f  L a s e r  B e a m  S p o t  S i z e  i n  t h e  A b s e n c e  o f  T u r b u -
~· T h e  d i a m e t e r  o f  a  l a s e r  b e a m  i s  n o t  a  p a r a m e t e r  w h i c h  c a n  b e  
m e a s u r e d  i n  t h e  s a m e  m a n n e r  a s  o n e  w o u l d  · t h e  s i z e  o f  a  b o x  o r  a  d e s k ,  
s i n c e  a  l a s e r  b e a m  h a s  n o  s h a r p l y  d e f i n e d  e d g e  b e y o n d  w h i c h  t h e r e  i s  
n o  l i g h t .  I n  g e n e r a l ,  t h e  i n t e n s i t y  o f  a  l a s e r  b e a m  g r a d u a l l y  a p -
p r o a c h e s  z e r o  a s  o n e  m o v e s  a w a y  f r o m  t h e  b e a m  a x i s  a n d  i s  u s u a l l y  
h  
•  d  h  •  G  •  •  •  f  .  1  
2 4  
B  
c  a r a c t e r 1 z e  a s  a v 1 n g  a  a u s s i a n  i n t e n s i t y  p r o  1  e .  e c a u s e  a  
l a s e r  b e a m  l a c k s  a  w e l l  d e f i n e d  e d g e ,  i t s  s i z e  i s  u s u a l l y  m e a s u r e d  
i n  t e r m s  o f  a  p a r a m e t e r  w  w h i c h  i s  t e r m e d  t h e  s p o t  s i z e  o r  r a d i u s ,  
a n d  i s  d e f i n e d  i n  t h e  c a s e  o f  a  b e a m  w i t h  a  G a u s s i a n  i n t e n s i t y  d i s -
t r i b u t i o n  t o  b e  t h e  d i s t a n c e  f r o m  t h e  b e a m  a x i s  t o  a  p o i n t  w h e r e  t h e  
l a s e r  b e a m  i n t e n s i t y  h a s  d r o p p e d  t o  l / e
2  
~f i t s  o n - a x i s  v a l u e .  
T h e  b e a m  s p o t  s i z e  w  i s  i n  t u r n  a  f u n c t i o n  o f  t h e  d i s t a n c e  
a l o n g  t h e  b e a m  a x i s  m e a s u r e d  f r o m  a  p l a n e  w h e r e  t h . e  r a d i u s .  o f  
2 4  
o f  c u r v a t u r e  o f  t h e  b e a m  w a v e  f r o n t  i s  i n f i n i t e .  T h i s  p l a n e  i s  
t e r m e d  t h e  w a i s t .  I n  g e o m e t r i c a l  o p t i c s  t h i s  p l a n e  w a s  c a l l e d  t h e  
f o c a l  p l a n e ,  a n d  f o r  l a s e r  b e a m s  w h i c h  a r e  s l o w l y  c o n v e r g e n t  o r  d i -
v e r g e n t ,  t h e  t w o  p l a n e s  a r e  e q u i v a l e n t .  T h e  b e a m  s p o t  s i z e  ~ i s  g i v e n  
b y : 2 4  
w h e r e :  
.  1 / 2  
w ( z )  =  w
0
f 1  +  ( m : : 2 )
2
]  
w ( z )  =  t h e  b e a m  s p o t  s i z e  ( r a d i u s )  a  d i s t a n c e  z  
a w a y  f r o m  t h e  b e a m  w a i s t  
A  =  t h e  l a s e r  w a v e l e n g t h  
w
0  
=  t h e  b e a m  s p o t  s i z e  a t  t h e  b e a m  w a i s t ,  z = o .  
( 2 .  7 )  
A s  i s  s h o w n  i n  A p p e n d i x  I ,  t h e  s m a l l e s t  d i a m e t e r  w h i c h  c a n  b e  p r o p a -
g a t e d  b e t w e e n  t w o  p o i n t s  a  d i s t a n c e  L  a p a r t  i s  o n e  f o r  w h i c h  t h e  s p o t  
s i z e  w  a t  t h e  t w o  e n d s  o f  t h e  p a t h  i s  e q u a l  a n d  · r e l a t e d  t o  t h e  s p o t  
s i z e  i n  t h e  w a i s t  r e g i o n  b y :  
w  =  w  / 2  
0  
w h i c h  c a n  b e  r e w r i t t e n  a s :  
w  =  c 1 t 2 .  
( 2 . 8 )  
( 2 . 9 )  
A  l a s e r  b e a m  w h i c h  i s  p r o p a g a t e d  i n  t h i s  m a n n e r  i s  t e r m e d  c o n f o c a l l y  
f o c u s s e d .  T o  c a p t u r e  9 9  p e r c e n t  o f  t h e  t r a n s m i t t e d  p o w e r ,  b o t h  t h e  
t r a n s m i t t e r  a n d  r e c e i v e r  s h o u l d  h a v e  a  d i a m e t e r  o f  3 w ,
2 5  
a n d  t h i s  v a l u e  
o f  r e c e i v e r / t r a n s m i t t e r  d i a m e t e r  i s  p l o t t e d  i n  F i g .  5  a s  a  f u n c t i o n  o f  
p a t h l e n g t h  f o r  t h r e e  w a v e l e n g t h s .  A s  c a n  b e  s e e n ,  t h e  b e a m  s i z e s  a r e  
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F i g .  5 .  M i n i m u m  d i a m e t e r  l a s e r  b e a m  f o r  w h i c h  9 9  p e r c e n t  o f  t h e  
t r a n s m i t t e d  p o w e r  c a n  b e  p r o p a g a t e d  b e t w e e n  t w o  p o i n t s .  
2 5  
2 6  
q u i t e  s m a l l ,  b e i n g  o n  t h e  o r d e r  o f  t e n s  o f  c e n t i m e t e r s .  H a v i n g  d e -
t e r m i n e d  t h e  l a s e r  b e a m  s p o t  s i z e  i n  t h e  a b s e n c e  o f  t u r b u l e n c e , '  i t  i s  
n o w  p o s s i b l e  t o  e s t i m a t e  t h e  b e a m  s i z e  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  t u r b u l e n c e .  
P e r t u r b a t i o n  o f  t h e  L a s e r  B e a m  b y  A t m o s p h e r i c  T u r b u l e n c e .  A s  
w a s  s t a t e d  e a r l i e r ,  t h e  n e t  e f f e c t  o f  a t m o s p h e r i c  ~urbulence i s  t o  
c a u s e  t h e  b e a m  t o  s p r e a d  o u t  a n d  t o  w a n d e r  a b o u t  t h e  r e c e i v e r  p l a n e .  
I n  t h i s  s e c t i o n ,  t h e  m a g n i t u d e  o f  t u r b u l e n c e  c a u s e d  e f f e c t s  w i l l  b e  
e s t i m a t e d .  I n  a d d i t i o n  t o  q u a l i t a t i v e l y  e x a m i n i n g  t h e  e f f e c t s  o f  b e a m  
s t e e r i n g  a n d  b e a m  s p r e a d i n g ,  b e a m  ~antler d u e  t o  d i u r n a l  v e r t i c a l  t e m p -
e r a t u r e  g r a d i e n t s  w i l l  b e  considered~ 
B e a m  S t e e r i n g .  C o n s i d e r  a  p l a n e  w a v e  o f  l i g h t  w h i c h  p a s s e s  
t h r o u g h  a  l e n g t h  o f  m e d i u m  w h o s e  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  v a r i e s  d u e  t o  
s o m e  p e r t u r b a t i o n  s u c h  a s  a  n o n u n i f o r m  t e m p e r a t u r e  p r o f i l e  ( s e e  F i g .  6 ) .  
A f t e r  p a s s i n g  t h r o u g h  t h e  m e d i u m ,  v a r i o u s  porti~ns·of t h e  w a v e f r o n t  
w i l l  h a v e  s u f f e r e d  v a r y i n g  a m o u n t s  o f  p h a s e  reta~dation. T h e  p h a s e  
d i s t o r t i o n  h a s  t h e  s a m e  e f f e c t  a s  c h a n g i n g  t h e  a n g l e  o f  a r r i v a l  o f  t h e  
w a v e f r o n t ,  t h a t  a n g l e  b e i n g :
2 3  
w h e r e :  
6 0  =  l \ < f >  
2 7 T  
A  
p  
6 0  =  t h e  a n g l e  o f  a r r i v a l  o f  t h e  p e r t u r b e d  w a v e f r o n t  
r e l a t i v e  t o  t h e  u n p e r t u r b e d  p l a n e  w a v e  
6 ¢  =  t h e  p h a s e  r e t a r d a t i o n  b e t w e e n  t w o  p o i n t s  a l o n g  
t h e  w a v e f r o n t  s e p a r a t e d  b y  a  d i s t a n c e  p .  
( 2 . 1 0 )  
·  S i n c e  t h e  t u r b u l e n c e  m o v e s  t h r o u g h  t h e  b e a m ,  t h e  a n g l e  o f  a r r i -
v a l  o f  t h e  w a v e f r o n t  i s  a  q u a n t i t y  w h o s e  v a r i a t i o n  a s  a .  f u n . c t i o n  o f  
t i m e  m a y  n o t  b e  k n o w n ,  b u t  w h o s e  s t a t i s t i c s  c a n  b e  a n d  h a v e  b e e n  m e a s u r e d .  
U N P E R T U R B E D  
P L A N E  W A V E  
T U R B U L E N T  
A T M O S P H E R E  
I  I  I  • • - - - - - - - - - - - - - -
P E R T U R B E D  
P L A N E  W A V E  
' V  
M  
F i g .  6 .  S c h e m a t i c  r e p r e s e n t a t i o n  o f  t h e  p e r t u r b a t i o n  o f  a  p l a n e  
w a v e  o n  p r o p a g a t i n g  t h r o u g h  a  t u r b u l e n t  m e d i u m .  
2 7  
A S  
p  
T h e  s t a t i s t i c a l  q u a n t i t i e s  w h i c h  a r e  u s e d  a r e  t h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n  
o f  t h e  p h a s e  f l u c t u a t i o n s ,  cr~(p), a n d  t h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n  o f  t h e  
a n g l e  o f  a r r i v a l  f l u c t u a t i o n s ,  c r
0
( p ) .  T h e  v a l u e s  o f  t h e  t w o  q u a n t i -
t i e s  a r e  t a k e n  t o  b e  
2 8  
1 / 2  
c r m ( p )  =  <~~2 - <~~>2> 
( 2 . 1 1 )  
a n d ,  
1 / 2  
c r e ( p )  =  <~e2 - <~8>2> 
a n d  a r e  r e l a t e d  b y :  
A  
p  
c r e ( p )  =  
( 2 . 1 2 )  
( 2 . 1 3 )  
T a t a r s k i  
2 6  
p o s t u l a t e d  t h a t  f o r  p a t h s  o f  u n i f o r m  t u r b u l e n c e  i n t e n s i t y ,  
t h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n  o f  t h e  p h a s e  f l u c t u a t i o n s  b e t w e e n  t w o  p o i n t s  i n  
a  b e a m  p  a p a r t ,  w o u l d  h a v e  a  f u n c t i o n a l  d e p e n d e n c e  u p o n  t h e  w a v e l e n g t h  
a n d  p a t h l e n g t h  o f :  
cr~(p) =  
3 .  7  p S / 6  C  J } / 2  
n  
) .  
( 2 . 1 4 )  
w h e r e  C  i s  a n  e x p e r i m e n t a l l y  m e a s u r e d  p a r a m e t e r  k n o w n  a s  t h e  s t r u c t u r e  
n  
c o n s t a n t .  I n s e r t i n g  ( 2 . 1 4 )  i n t o  ( 2 . 1 3 ) :  
1 . 4 8  C  1
1
/ 2  
n  
c r e ( p )  =  
p l / 6  ( 2 . 1 5 )  
T h e  l a t e r a l  d e f l e c t i o n  o f  t h e  b e a m  i n  t h e  r e c e i v e r  p l a n e  w i l l  b e  j u s t :  
o  =  c r
8
( p )  L  .  
( 2 . 1 6 )  
' : f ' h P .  a c t u a l  s i z e  o f  t h e  s p o t  i n  t h e  r e c e i v e r  p l a n e  w i l l  b e  t h e  s u m  o f  
2 9  
t h e  m i n i m u m  s p o t  s i z e  i n  t h e  a b s e n c e  o f  t u r b u l e n c e ,  p l u s  t h e  a m o u n t  o f  
l a t e r a l  d e f l e c t i o n  d u e  t o  t u r b u l e n c e .  
T a k i n g  t h e  m i n i m u m  s p o t  s i z e  t o  b e  3 w ( z ) ,  a n d  a s s u m i n g  i t  i s  con~ 
S t a n t  o v e r  t h e  p a t h ,  w e  g e t  f o r  t h e  s i z e  o f  t h e  b e a m  i n  t h e  r e c e i v e r  
p l a n e ,  z  •  L :  
D  =  3 w ( z )  +  2 a
0
{ 3 w ( z ) } z  
=  2 . 4 A l / 2 L l / 2  +  2 . 5 6  c  Ll?/12~-1/12 •  
n  
( 2  . 1 7 )  
( 2 . 1 8 ) .  
t h i s  t h e  d i a m e t e r  o f  t h e  c o l l e c t o r  n e c e s s a r y  t o  i n s u r e  t h a t  t h e  b e a m  
w i l l  b e  e n t i r e l y  c a p t u r e d  3 9  p e r  c e n t  o f  t h e  t i m e ,  a n d  i s  p l o t t e d  v e r -
s u s  p a t h l e n g t h  L  i n  F i g s .  
7 a ,  7 b ,  a n d  7 c  f o r  t h e  w o r s t  c a s e  c o n d i t i o n  
- 7  - 1 / 3  2 3  .  
o f  s t r o n g  t u r b u l e n c e  ( e n =  5  x  1 0  m  ) ,  a n d  f o r  v a r i o u s . v a l u e s  o~ 
w a v e l e n g t h .  T h e  m i n i m u m  r e c e i v e r  d i a m e t e r  c a l c u l a t e d  f r o m  ( 2 . 9 )  i s  
a l s o  s h o w n  f o r  c o m p a r i s o n .  
' l ' h e  t i m e  v a l u e  o f  3 9  p e r c e n t  c o r r e s p o n d s  t o  o n e  s t a n d a r d  d e v i a -
t i o n  o f  a  R a y l e i g h  d i s t r i b u t e d  v a r i a b l e  s u c h  a s  b e a m  d e f l e c t i o n .
2 3  
T o  
i n c r e a s e  t h e  f r a c t i o n  o f  t i m e  t h e  b e a m  i s  complet~ly c a p t u r e d  t o  
9 9 . 9  p e r c e n t ,  i t  w i l l  b e  n e c e s s a r y  t o  i n c r e a s e  t h e  r e c e i v e r  c o l l e c t o r  
d i a m e t e r  b y  a  f a c t o r  o f  t h r e e .  A s  c a n  b e  s e e n  f r o m  F i g s .  7 a ,  7 b  a n d  
7 c ,  e v e n  f o r  1  k m  p a t h l e n g t h s  r e c e i v e r  d i a m e t e r s  o n  t h e  o r d e r  o f  0 . 5  m  
w i l l  b e  n e c e s s a r y .  ·  S u c h  c o l l e c t o r s  a r e  n o t  o n l y  e x p e n s i v e ,  b u t  w o u l d  
r e q u i r e  e l n b o r a t e  a n d  e x p e n s i v e  m o u n t i n g  ' f i x t u r e s .  
B e a m  S p r e a d i n g .  B e a m  s p r e a d i n g  i s  t h e  s e c o n d  m a j o r  t u r b u -
l e n c e  c a u s e d  e f f e c t  w h i c h  w i l l  i n f l u e n c e  t h e  s i z e  o f  t h e  b e a m  i n  t h e  
r e c e i v e r  p l a n e  a n d  w i l l  b e  a p p r e c i a b l e  w h e n  t h e  t r a n s m i t t e d  b e a m  d i a -
m e t e r  i s  l a r g e r  t h a n  t h e  t u r b u l e n c e  b l o b s .  T h e  m a t h e m a t i c a l  a r g u m e n t s  
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R A N G E  ( m )  
F i g .  7 a .  M i n i m u m  r e c e i v e r  s i z e  n e c e s s a r y  t o  c a p t u r e  9 9  p e r c e n t  
o f  t h e  t r a n s m i t t e d  l a s e r  p o w e r  3 6  p e r c e n t  o f  t h e  t i m e  u n d e r  b e s t  
a n d  w o r s t  c a s e  a t m o s p h e r i c  c o n d i t i o n s .  
3 0  
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R A N G E  ( m )  
F i g .  7 b .  M i n i m u m  r e c e i v e r  s i z e  n e c e s s a r y  t o  c a p t u r e  9 9  p e r c e n t  
o f  t h e  t r a n s m i t t e d  l a s e r  p o w e r  3 6  p e r c e n t  o f  t h e  t i m e  u n d e r  b e s t  
a n d  w o r s t  c a s e  a t m o s p h e r i c  c o n d i t i o n s .  
3 1  
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1 0 0 0  2 0 0 0  
5 0 0 0  
R A N G E  { m )  
F i g .  ? c .  M i n i m u m  r e c e i v e r  s i z e  n e c e s s a r y  t o  c a p t u r e  9 9  p e r c e n t  
o f  t h e  t r a n s m i t t e d  l a s e r  p o w e r  3 6  p e r c e n t  o f  t h e  t i m e  u n d e r  b e s t  
a n d  w o r s t  c a s e  a t m o s p h e r i c  c o n d i t i o n s .  
3 2  
3 3  
u s e d  t o  c a l c u l a t e  t h e  f r a c t i o n  o f  t h e  t r a n s m i t t e d  p o w e r  c o l l e c t e d  b y  a  
r e c e i v e r  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  b e a m  s p r e a d i n g  a r e  f a r  m o r e  c o m p l i c a t e d  t o  
u n d e r s t a n d  t h a n  t h o s e  r e l a t i n g  t o  b e a m  s t e e r i n g  a n d  o n l y  t h e  e n d  r e s u l t  
o f  t h e  m a t h e m a t i c a l  d e v e l o p m e n t  w i l l  b e  g i v e n  h e r e .  A g a i n  follo~ing 
t h e  a r g u m e n t s  g i v e n  b y  D a v i s ,  t h e  f r a c t i o n  o f  t h e  t r a n s m i t t e d  p o w e r  
r e c e i v e d  b y · a  c o l l e c t o r  o f  d i a m e t e r  D i s  g i v e n  b y :
2 3  
w h e r e  
1  
n  =  t .  
0 0  ~00 
E  ~+l !~ 
t  =  0 . 2  " f . . 7 / 5  
1 1 1 / 5  c  1 2 / 5  
n  
s  =  
. p 7  n 2  ' ) . . 2 / 5  
1
1 6 / s  c 1 2 / s  
n  
e - l t  =~) 
J b = k + l  J  
a n d  t h e  s t r u c t u r e  c o n s t a n t  C  i s  t a k e n  t o  h a v e  a  v a l u e  o f  
n  
( 2 . 1 9 )  
( 2  . .  2 0 )  
( 2 . 2 1 )  
'  - 7  - . 1  2 3  
5  x  1 0  m  3 ,  a  v a l u e  c o r r e s p o n d i n g  t o  h i g h  t u r b u l e n c e  c o n d i t i o n s .  
T h i s  e x p r e s s i o n  w a s  n u m e r i c a l l y  e v a l u a t e d  o n  t h e  O r e g o n  G r a d u a t e  
C e n t e r ' s . P r i m e  c o m p u t e r  f o r  s e v e r a l  w a v e l e n g t h s  a n d  p a t h l e n g t h s ,  a n d  
t h e  r e s u l t s  o f  t h i s  c o m p u t a t i o n  a r e  s h o w n  i n  F i g .  8 .  A s  c a n  b e  s e e n ,  
l a r g e  d i a m e t e r  c o l l e c t o r  o p t i c s  w i l l  b e  n e e d e d  t o  c o l l e c t  t h e  e n t i r e  
t r a n s m i t t e d  b e a m  u n d e r  w o r s t  c a s e  t u r b u l e n c e  c o n d i t i o n s  f o r  l a r g e  
r a n g e s .  H o w e v e r ,  f o r  m o d e r a t e  r a n g e s  o f  1  k m ,  t h e  c o l l e c t o r  s i z e  i s  
n o t  u n r e a s o n a b l e .  
B e a m  W a n d e r  D u e  t o  D i u r n a l ,  V e r t i c a l  T e m p e r a t u r e  G r a d i e n t s .  
A  l a s e r  b e a m  p r o p a g a t i n g  o v e r  a  h o r i z o n t a l  s u r f a c e  w i l l  e x p e r i e n c e  
b e n d i n g  d u e  t o  t h e  c h a n g e s  i n  t h e  t e m p e r a t u r e  g r a d i e n t  o f  t h e  a i r  
3 4  
l f ' I  
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R A N G E  ( k m )  
F i g .  8 .  R e c e i v e r  d i a m e t e r  n e c e s s a r y  t o  c o l l e c t  9 5  p e r c e n t  o f  t h e  
t r a n s m i t t e d  l a s e r  p o w e r  u n d e r  h i g h  t u r b u l e n c e  b e a m - s p r e a d i n g  c o n d -
i t i o n s ,  a n d  a s s u m e s  t h a t  t h e  b e a m  i s  i n i t i a l l y  c o n f o c a l l y  f o c u s s e d .  
3 5  
a b o v e  t h e  g r o u n d .  D u r i n g  t h e  d a y  w h e n  t h e  e a r t h ' s  s u r f a c e  i s  w a r m e r  
t h a n  t h e  s u r r o u n d i n g  a i r ,  t h e  t e m p e r a t u r e  g r a d i e n t  w i l l  b e  n e g a t i v e .  
F o r  a  n o r m a l  a t m o s p h e r e  t h e  l a p s e  r a t e  w i l l  b e  o n  t h e  o r d e r  o f  
- . 0 0 6  t o  - . o t
0
c  p e r  m e t e r  o f  v e r t i c a l  r i s e .
2 2  
A t  n i g h t ,  t h e  e a r t h  i s  
c o o l e d  b o t h  c o n v e c t i v e l y  a n d  r a d i a t i v e l y ,  a n d  t h e  l a p s e  r a t e  c a n  b e -
c o m e  p o s i t i v e .  W h i l e  t h e  v a l u e  o f  t h e  l a p s e  r a t e  u n d e r  t h e s e  c o n d i -
t i o n s  ' i s  h i g h l y  v a r i a b l e ,  a  w o r s t  c a s e  n u m b e r  f a r  n i g h t  t i m e  c o n d i t i o n s  
,  m i g h t  b e  h a l f  o f  t h e  d a y t i m e  v a l u e  o r  + . 0 0 3  t o  + . o o s
0
c  p e r  m e t e r .
2 2  
T h e  c u r v a t u r e  o f  a  h o r i z o n t a l  b e a m  n e a r  s e a  l e v e l  i s  g i v e n  b y :
2 2  
w h e r e :  
d ' f  
c  =  3 2 . 6  +  9 3 0  d h  
c  
d ' f  
d h  
=  t h e  c u r v a t u r e  i n  m i c r o r a d i a n s  p e r  k i l o m e t e r  o f  
p a t h  l e n g t h  
0  
=  t h e  l a p s e  r a t e ,  C  p e r  m e t e r .  
( 2 . 2 2 )  
T h e  v a l u e  o f  t h e  c u r v a t u r e  w i l l  b e  v i r t u a l l y  i n d e p e n d e n t  o f  w a v e l e n g t h ,  
s i n c e  a i r  h a s  l i t t l e  d i s p e r s i o n .  I n  o u r  c a s e  w e  a r e  n o t  i n t e r e s t e d  i n  
t h e  c u r v a t u r e  i t s e l f ,  b u t  i n  t h e  c h a n g e  o f  c u r v a t u r e  w h i c h  w i l l  b e  f r o m  
( 2 . 2 2 ) :  
~C =  9 3 0  6 d T  
d h  
( 2 . 2 3 )  
A s s u m i n g  a  w o r s t  c a s e  c h a n g e  b e t w e e n  t h e  d a y  a n d  n i g h t  l a p s e  r a t e  o f  
. 0 1 5 ° C / m e t e r ,  w e  g e t  a  m a x i m u m  c h a n g e  i n  t h e  c u r v a t u r e  ( w h i c h  c a n  b e  
t h o u g h t  o f  a s  a n  a n g u l a r  d e v i a t i o n  o f  t h e  b e a m )  o f  ~c·= 1 4  u r a d i a n s  p e r  
k m  o f  p a t h l e n g t h .  C o m p a r e d  t o  t u r b u l e n c e  i n d u c e d  f l u c t u a t i o n s ,  t h i s  
v a l u e  o f  b e a m  d e v i a t i o n  i s  s m a l l  a n d  c a n  p r o b a b l y  b e  n e g l e c t e d .  
3 6  
M e t h o d s  f o r  R e d u c t i o n  o f  T u r b u l e n c e - I n d u c e d  E r r o r s .  F r o m  t h e  
p r e c e d i n g  d i s c u s s i o n  o n  t u r b u l e n c e ,  i t  i s  c l e a r  t h a t  i n  g e n e r a l  i t  w i l l  
n o t  b e  p o s s i b l e  t o  e l i m i n a t e  t h e  f l u c t u a t i o n s  i n  r e c e i v e d  p o w e r  w i t h o u t  
r e s o r t i n g  t o  l a r g e  c o l l e c t o r  s y s t e m s .  ~arge c o l l e c t o r  s y s t e m s  a r e  u n -
d e s i r a b l e  f r o m  t h e  s t a n d p o i n t  o f  b o t h  s i z e  a n d  c o s t .  I n  f a c t  i t  w o u l d  
b e  h i g h l y  d e s i r a b l e  t o  d e v i s e  a  m e t h o d  o t h e r  t h a n  a  l a r g e  c o l l e c t o r  
t o  r e d u c e  t h e  t u r b u l e n c e - c a u s e d  f l u c t u a t i o n s  t o  n e a r  z e r o .  I n  t h e  n e x t  
s e c t i o n ,  t w o  p o s s i b l e  m e t h o d s  o f  r e d u c i n g  t u r b u l e n c e - i n d u c e d  e r r o r s  
w i l l  b e  d i s c u s s e d .  ' l l l e  f i r s t  m e t h o d  t a k e s  a d v a n t a g e  o f  t h e  f a c t  t~at 
t h e  f l u c t u a t i o n s  a r e  b a s i c a l l y  l o w  fr~quency e f f e c t s ,  a n d  t h a t  i t  m a y  
b e  p o s s i b l e  t o  c o m p l e t e  a  m u l t i p l e  w a v e l e n g t . h  m e a s u r e m e n t  w i t h i n  a  t i m e  
i n t e r v a l  w h i c h  i s  s h o r t  c o m p a r e d  t o  t h e  t i m e  r e q u i r e d  f o r  t h e  t u r b u -
l e n c e  t o  c h a n g e .  I f  t h e  t u r b u l e n c e  l e v e l  d o e s  n o t  c h a n g e ,  t h e n  t h e  
l o s s  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  t u r b u l e n c e  w i l l  b e  c o n s t a n t  a n d  c a n  b e  n e g a t e d  
u s i n g  a  s i n g l e  d u a l  w a v e l e n g t h  m e a s u r e m e n t .  T h e  s e c o n d  m~thod t o  b e  
e x a m i n e d  i s  t h a t  o f  a v e r a g i n g  a  l a r g e  n u m b e r  o f  p u l s e s  t o  o b t a i n  t h e  
m e a n  v a l u e  o f  t h e  t r a n s m i t t e d  p o w e r  a t  t h e  v a r i o u s  w a v e l e n g t h s .  
F l u c t u a t i o n  R e d u c t i o n  b y  N e a r  S i m u l t a n e o u s  S a m p l i n g .  T h e  
f i r s t  m e t h o d  o f  r e d u c i n g  t h e  f l u c t u a t i o n s  i n  t h e  r e c e i v e d  p o w e r  i s  t o  
p e r f o r m  a  m u l t i p l e  w a v e l e n g t h  m e a s u r e m e n t  i n  a  t i m e  s h o r t  e n o u g h  t o  
" f r e e z e "  t h e  t u r b u l e n c e .  T h e  a m p l i t u d e  f l u c t u a t i o n s  · a r e .  p r o d u c e d  b y  
i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  i n h o m o g e n e i t i e s  w h i c h  a r e  p r o p e l l e d  t h r o u g h  t h e  
b~am b y  t h e  w i n d ,  a n d  w i l l  t h e r e f o r e  h a v e  a  f r e q u e n c y  d i s t r i b u t i o n  
w h i c h  i s  . r e l a t e d  t o  t h e  w i n d s p e e d .  T a t a r s k i  f o u n d  e x p e r i m e n t a l l y  t h a t  
t h e  f r e q u e n c y  c o m p o n e n t  o f  t h e  a m p l i t u d e  f l u c t u a t i o n s  · f , i s  r e l a t e d  t o  
t h e  c o m p o n e n t  o f  t h e  w i n d  s p e · e d  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  o p t i c a l  p a t h  V ,  
h y : 2 6  
f  . . .  . : _ ] _ _  v  
A L  
3 7  
( 2 . 2 4 )  
a n d  t h a t  t h e  h i g h  f r e q u e n c y  e n d  o f  t h e  s p e c t r u m  w a s  r o u g h l y  1  k H z .  
T h e  w o r s t  c a s e  f r e q u e n c i e s  w i l l  b e  t h e  h i g h s  s i n c e  t h e y  w i l l  p l a c e  a  
l i m i t  o n  t h e  t i m e  i n t e r v a l  d u r i n g  w h i c h  t h e  t u r b u l e n c e  c a n  b e  a s s u m e d  
t o  b e  s t a t i o n a r y .  
Assu~ing t h a t  t h e  p o w e r  f l u c t u a t i o n  v a r i e s  s i n u s o i d a l l y  w i t h  t i m e  
a c c o r d i n g  t o :  
p  
P  =  
2  
°  [ l  +  s i n ( 2 1 T f t ) ]  
( 2 . 2 5 )  
t h e n  t h e  m a x i m u m  r a t e  o f  c h a n g e  o f  r e c e i v e d  o p t i c a l  p o w e r  w i l l  b e  g i v e n  
b y :  
d P  =  1 T P  f  
d t  0  
( 2 . 2 6 )  
w h e r e  d P  i s  t h e  c h a n g e  i n  p o w e r  o c c u r r i n g  i n  a  t i m e  i n c r e m e n t  d t ;  
( 2 . 2 6 )  c a n  b e  r e w r i t t e n  a s :  
d t  =  _ 1 _  d P  
T T - f  p  
0  
( 2 . 2 7 )  
T h e  v a l u e  o f  d t  i s  t h e  m a x i m u m  a m o u n t  o f  t i m e  w h i c h  c a n  l a p s e  w i t h i n  
a  s e t  o f  m u l t i p l e  w a v e l e n g t h  m e a s u r e m e n t s  b e f o r e  t h e .  r e c e i v e d  p o w e r  
f l u c t u a t i o n  d u e  t o  t u r b u l e n c e  b e c o m e s  l a r g e r  t h a n  t h e  f r a c t i o n  d P / P
0
•  
F o r  e x a m p l e ,  a s s u m i n g  t h e  m a x i m u m  a l l o w a b l e  c h a n g e  i n  r e c e i v e d  p o w e r  
d u e  t o  t u r b u l e n c e  t o  b e  0 . 0 5 P
0
,  a n d  a  m a x i m u m  v a l u e  f o r  f  o f  1  k H z ,
2 6  
t h e n  t h e  m a x i m u m  t i m e  b e t w e e n  s a m p l e s  f o r w h i c h t h e  t u r b u l e n c e  w i l l  b e  
f r o z e n  i s  1 6  m i c r o s e c o n d s .  I t  w i l l  b e  d i f f i c u l t  t o  m e c h a n i c a l l y  m o v e  
3 8  
a n y  t u n i n g  e l e m e n t s  w i t h i n  a  l a s e r  s u c h  a s  a  d y e  l a s e r  w i t h i n  t h a t  t i m e  
s p a n ;  h o w e v e r ,  m e t h o d s  o f  t u n i n g  a  l a s e r  e x i s t  w h i c h  d o  n o t  n e c e s s i t a t e  
p h y s i c a l l y  m o v i n g  a n  o p t i c a l  e l e m e n t ,  a n d  w i l l  b e  d i s c u s s e d  i n  
c h a p t e r  V I .  
F l u c t u a t i o n  R e d u c t i o n  b y  P u l s e  A v e r a g i n g .  S i n c e  t h e  t u r b u -
l e n c e - i n d u c e d  f l u c t u a t i o n s  i n  r e c e i v e d  p o w e r  a r e  r a n d o m ,  a  s e c o n d  
m e t n o d  w h i c h  s u g g e s t s  i t s e l f  t o  re~uce t~e e r r o r s  c a u s e d  b y  t h e  f l u c t -
u a t i o n s  i s  t o  a v e r a g e  a  l a r g e  n u m b e r  o f  p u l s e s  t o  o b t a i n  t h e  m e a n  v a l u e  
o f  t h e  t r a n s m i t t e d  p o w e r .  I t  c a n  b e ·  a r g u e d  t h a t  t h e  m e a n  v a l u e  o f  t h e  
r e c e i v e d  p o w e r  w i l l  p r o v i d e  t h e  c o n c e n t r a t i o n  i n f o r m a t i o n  s i n c e  t h e  
a v e r a g e  p o w e r  l o s t  d u e  t o  t u r b u l e n c e  c o u l d  j u s t  a s  e a s i l y  b e  a t t r i b u t e d  
t o  s o m e  l o s s  m e c h a n i s m  s u c h  a s  s c a t t e r i n g .  
I f  p u l s e  a v e r a g i n g  i s  t o  b e  u s e d  t o  r e d u c e  t h e  f l u c t u a t i o n s  i n  
t h e  ~eceived p o w e r ,  t h e  q u e s t i o n  a r i s e s  a s  t o  h o w  m a n y  p u l s e s  m u s t  b e  
s a m p l e d  ' t o  o b t a i n  a  m e a n  v a l u e  w h i c h  s t a t i s t i c a l l y  i s  e q u a l  t o  t h e  
a c t u a l  m e a n  v a l u e  w i t h o u t  f l u c t u a t i o n s  w i t h i n  s o m e  p r e c i s i o n  o r  c o n -
f i d e n c e  l i m i t .  C o n f i d e n c e  l i m i t s  h a v e  b e e n  w o r k e d  o u t  f o r  t h e  c a s e  o f  
n o r m a l  o r  G a u s s i a n  p r o b a b i l i t y  d i s t r i b u t i o n s ,  b u t  n o t  f o r  R a y l e i g h  d i s -
t r i b u t i o n s ,  w h i c h  d e s c r i b e  t h e  f l u c t u a t i o n  i n  r e c e i v e d  p o w e r .
2 3  
I t  c a n  
b e  s h o w n  h o w e v e r  t h a t  t h e  p r o b a b i l i t y  d i s t r i b u t i o n  f o r  t h e  s u m  o f  a  
n u m b e r  o f  n o n - n o r m a l  d i s t r i b u t i o n s  w i l l  a p p r o x i m a t e  a  n o r m a l  d i s t r i b u -
t i o n  p r o v i d e d  t h a t  t h e  n o n - n o r m a l  d i s t r i b u t i o n  s a m p l e s  a r e  i n d e p e n d e n t .  
' r h i s  i s  k n o w n  a s  t h e  c e n t r a l  l i m i t  t h e o r e m .
2 8  
F o r  m u l t i p l e  s a m p l e s  o f  
t h e  r e c e i v e d  p o w e r  t o  b e  s t a t i s t i c a l l y  i n d e p e n d e n t ,  t h e  s a m p l e s  o r  
p u l s e s  m u s t  b e  d e c o r r e l a t e d ,  a n d  t h e r e f o r e  s e p a r a t e d  i n  t i m e '  b y  t h e  
d e c o r r e l a t i o n  t i m e .  D e c o r r e l a t i o n  t i m e s  f o r  l i g h t  p a s s i n g  t h r o u g h  t h e  
3 9  
2 9  
a t m o s p h e r e  a r e  o n  t h e  o r d e r  o f  1 0  m $  o r  l e s s ,  a n d  t h e r e f o r e  t h e  
p u l s e  r a t e  o f  t h e  l a s e r  i s  l i m i t e d  t o  1 0 0  H z .  F o r  c a s e s  o f  w e a k  
t u r b u l e n c e  t h e  d e c o r r e l a t i o n  t i m e  i s  l o n g e r ,  b u t  u n d e r  t h o s e  c o n d i t i o n s  
i t  s h o u l d  b e  p o s s i b l e  t o  c o l l e c t  t h e  e n t i r e  b e a m  n e g a t i n g  t h e  n e e d  
f o r  p u l s e  a v e r a g i n g .  A s s u m i n g  t h a t  t h e  r e c e i v e d  p u l s e s  a r e  d e c o r r e l a t e d ,  
h  h  
1  
.  .  h  .  d  •  3 0  
t  e n  t  e  m e a n  s q u a r e  r e  a t i v e  e r r o r  i n  t  e  r e c e i v e  p o w e r  E  i s :  
w h e r e :  
1 2  ( J  _ 1 _  
£  =  - - - 1 ' " - - / f f  
c r  =  t h e  s t a n d a r d  d e v i a t i o n  o f  t h e  r e c e i v e d  p o w e r  
P  =  t h e  m e a n  v a l u e  o f  t h e  r e c e i v e d  p o w e r  
n  =  t h e  n u m b e r  o f  u n c o r r e l a t e d  s a m p l e s .  
2 . 2 8  
W h i l e  i t  i s  n o t  p o s s i b l e  t o . a s s i g n  p a r t i c u l a r  v a l u e s  t o  t h e  s t a n d a r d  
d e v i a t i o n  o f  t h e  r e c e i v e d  p o w e r  w i t h o u t  k n o w l e d g e  o f  t h e  a t m o s p h e r i c  
c o n d i t i o n s  p r e s e n t  a t  t h e  t i m e  o f  t h e  p o l l u t a n t  m e a s u r e m e n t ,  a  w o r s t  
c a s e  v a l u e  i s  c r  =  ~ .  M a k i n g  t h e  f u r t h e r  a s s u m p t i o n  t h a t  t h e  e r r o r  i n  
t h e  m e a n  v a l u e  o f  t h e  r e c e i v e d  p o w e r  s h o u l d  n o t  e x c e e d  0 . 5  p e r c e n t ,  
o n e  f i n d s  t h a t  a p p r o x i m a t e l y  8 , 9 0 0  p u l s e s  w o u l d  h a v e  t o  b e  a v e r a g e d .  I f  
t h e  p o l l u t a n t  m o n i t o r  w e r e  o p e r a t i n g  a t  t h e  m a x i m u m  p u l s e  r a t e  o f  
1 0 0  H z ,  the~ 1 7 8  s e c o n d s  w o u l d  b e  r e q u i r e d  t o  c o m p l e t e  a  s i n g l e  d u a l  
w a v e l e n g t h  m e a s u r e m e n t .  W h i l e  t h i s  n u m b e r  o f  p u l s e s  i s  l a r g e r  t h a n  
m i g h t  b e  d e s i r e d ,  i t  i s  n o t  p r o h i b i t i v e l y  l a r g e .  M o r e o v e r ,  t h e  
n e c e s s a r y  n u m b e r  o f  p u l s e s  c a n  b e  r a p i d l y  r e d u c e d  b y  i n c r e a s i n g  t h e  
s i z e  o f  t h e  r e c e i v e r  c o l l e c t o r  o v e r  t h e  m i n i m u m  s i z e  r e q u i r e d  i n  t h e  
a b s e n c e  o f  t u r b u l e n c e .  T h e  r e a s o n  i s  q u i t e  s . i m p l e .  A s  t h e  l e v e l  o f  
t h e  t u r b u l e n c e  i n c r e a s e s  a n d  t h e  b e a m  b e g i n s  t o  s p r e a d  o u t ,  v a r i o u s  
p o r t i o n s  o f  t h e  b e a m  w i l l  p a s s  t h r o u g h  s p a t i a l l y  d i f f e r e n t  a n d  
u n c o r r e l a t e d  t u r b u l e n c e  p a t t e r n s .  T h e  r e s u l t  o f  t h e  b e a m  p a s s i n g  
4 0  
t h r o u g h  u n c o r r e l a t e d  t u r b u l e n c e  p a t h s  i s  t h a t  t h e  b e a m  i n  t h e  r e c e i v e r  
p l a n e  w i l l  c o n s i s t  o f  p a t c h e s  o f  l i g h t  w h i c h  a r e  t h e m s e l v e s  
u n c o r r e l a t e d .  E a c h  o f  t h e  u n c o r r e l a t e d  p a t c h e s  c a n  i n  t u r n  b e  t h o u g h t  
o f  a s  a  s e p a r a t e  p u l s e .  A  r i g o r o u s  c a l c u l a t i o n  i s  n o t  r e q u i r e d  t o  
a p p r e c i a t e  t h e  i m p o r t a n c e  o f  t h i s  r e s u l t ,  s i n c e  t h e  l a r g e s t  d i a m e t e r  
I  
p a t c h  o f  c o r r e l a t e d  l i g h t  w h i c h  c a n  e x i s t  i n  t h e ·  r e c e i v e r  p l a n e  i s  
o n e  w h i c h  h a s  n o t  b e e n  p e r t u r b e d  b y  t h e  a t m o s p h e r e .  F o r  e x a m p l e ,  
t h e  u s e  o f  a  r e c e i v e r  w h i c h  i s  t h r e e  t i m e s  t h e  m i n i m u m  s i z e  a s  
g i v e n  b y  ( 2 . 9 )  w o u l d  i n t e r c e p t  a t  l e a s t  s e v e n  u n c o r r e l a t e d  p a t c h e s  
o f  l i g h t  a n d  t h u s  a l l o w  a  s e v e n f o l d  r e d u c t i o n  i n  t h e  n u m b e r  o f  
p u l s e s  r e q u i r e d .  I n  f a c t  t h e  r e d u c t i o n  i n  t h e  n u m b e r  o f  p u l s e s  
r e q u i r e d  i s  e v e n  g r e a t e r ,  s i n c e  a s  t h e  l e v e l  o f  t u r b u l e n c e  
i n c r e a s e s ,  t h e  s i z e  o f  t h e  c o r r e l a t e d  p a t c h e s  o f  l i g h t  d e c r e a s e s .
2 3  
T h u s  a t  l e a s t  t w o  m e t h o d s  o f ·  r e d u c i n g  t h e  e f f e c t s  o f  t u r b u l e n c e  
a p p e a r  p o s s i b l e ,  a n d  w h i c h  o n e ·  i s  a d o p t e d  w i l l  d e p e n d  u p o n  t h e  o p e r a t -
i n g  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  t h e  l a s e r  l i g h t  s o u r c e  s e l e c t e d .  
C H A P T E R  I I I  
C H A R A C T E R I Z A T I O N  O F  S P E C T R A L  R E G I O N S  
I n . t h i s  c h a p t e r  t h e  o p t i c a l  s p e c t r u m  w i l l  b e  b r o k e n  u p  i n t o  a  
n u m b e r  o f  s p e c t r a l  r e g i o n s .
3 3  
E a c h  s p e c t r a l  r e g i o n  w i l l  b e  e x a m i n e d  
i n  t e r m s  o f  t h e  e x i s t e n c e  o f  p o l l u t a n t  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  a n d  t h e  
s t t e n g t h  o f  t h e  a b s o r p t i o n .  I t  w i l l  b e  p a r t i c u l a r l y  i m p o r t a n t  t o  
i d e n t i f y  t h o s e  s p e c t r a l  r e g i o n s  w h i c h  d i s p l a y  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  o f  
p o l l u t a q t s  f o r  w h i c h  f e d e r a l  e m i s s i o n  l i m i t s  h a v e  b e e n  e s t a b l i s h e d . ·  
T h o s e  p o l l u t a n t s  a n d  t h e i r  c o n c e n t r a t i o n  l i m i t s  a r e  s h o w n  i n  
3 2  
T a b l e  1 .  
V a c u u m  U l t r a v i o l e t :  1 0  - 2 0 0  n m  
T h e  t e r m  v a c u u m  u l t r a v i o l e t  i s  d e r i v e d  f r o m  t h e  p r a c t i c e  o f  
e v a c u a t i n g  l a b o r a t o r y  s p e c t r o m e t e r s  u s e d  i n  t h i s  s p e c t r a l  r e g i o n ,  s i n c e  
v a c u u m  u l t r a v i o l e t  l i g h t  i s  q u i c k l y  a b s o r b e d  b y  m o l e c u l a r  o x y g e n .  
3 3  
B e c a u s e  o f  t h e  s t r o n g  a b s o r p t i o n  b y  o x y g e n ,  t h i s  s p e c t r a l  r~gion i s  
n o t  u s e f u l  f o r  m a k i n g  l o n g - p a t h  m e a s u r e m e n t s .  
N e a r  U l t r a v i o l e t :  2 0 0  - 3 8 0  n t n  
A b s o r p t i o n  s p e c t r a  i n  t h i s  s p e c t r a l  r e g i o n  o r i g i n a t e  f r o m  e l e c -
.  .  .  
3 3  
.  d  1  i "  d  .  1 1  
t r o n i c  t r a n s i t i o n s  i n  a t o m s  a n  m o  e c u  e s  a n  a r e  t y p i c a  y  v e r y  
s t r o n g .  W h i l e  n o t  a l l  p o l l u t a n t  g a s e s  d i s p l a y  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  i n  
t h i s  r e g i o n ,  t h o s e  p o l l u t a n t  m o l e c u l e s  w h i c h  p o s s e s s  p e r m a n e n t  d i p o l e  
m o m e n t s  d o .
3 4  
F o r  e x a m p l e ,  s u l f u r  d i o x i d e  i s  a n  i m p o r t a n t  p o l l u t a n t  
P o l l u t a n t  
P h o t o c h e m i c a l  
O x i d a n t s .  
C a r b o n  M o n o x i d e  
N i t r o g e n  
D i o x i d e  
S u l f u r  
D i o x i d e  
H y d r o c a r b o n s  
T A B L E  I  
F E D E R A L  C O N C E N T R A T I O N  S T A N D A R n s
3 2  
F O R  F I V E  I M P O R T A N T  P O L L U T A N T S  
A v e r a g i n g  
P r i m a r y  
T i m e  S t a n d a r d  
1  h r  
0 . 0 8  p p m  
8  h r  
9 . 0  p p m  
1  h r  
3 5 . 0  p p m  
A n n u a l  A v e r a g e  
0 . 0 5  p p m  
1  h r  
0 . 2 5  p p m  
A n n u a l  A v e r a g e  
0 . 0 3  p p m  
2 4  h r  
0 . 1 4  p p m  
3  h r  
1  h r  
0 . 5  p p m  
3  h r  
0 . 2 4  p p m  
( 6 - 9  A . M . )  
4 2  
S e c o n d a r y  
S t a n d a r d  
0 . 0 8  p p m  
9 . 0  p p 1 l l  
0 . 0 5  p p m  
0 . 5  
p p m  
0 . 2 4  p p m  
4 3  
p r i m a r i l y  a s s o c i a t e d  w i t h  f o s s i l  f u e l  f i r e d  e l e c t r i c a l  p o w e r  g e n e r a t i n g  
p l a n t s ,
3 5  
a n d  d i s p l a y s  a  r a p i d l y  v a r y i n g  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  f r o m  r o u g h -
l y  2 8 0  t o  3 1 0  n m .
3 6  
L i k e  s o
2
,  n i t r o g e n  d i o x i d e  a l s o  h a s  a  r a p i d l y  
v a r y i n g  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  w i t h  w a v e l e n g t h ,  w i t h  a b s o r p t i o n  f r o m  
~ 3 0 0  n m  t o  b e y o n d  t h e  l o n g  w a v e l e n g t h  e n d  o f  t h e  n e a r  u l t r a v i o l e t .
3 7  
O z o n e  d i s p l a y s  i n t e n s e  a b s o r p t i o n  b e l o w  3 0 0  n m ,
3 9  
b u t  u n f o r t u n a t e l y  
i t s  s p e c t r u m  i s  t h a t  o f  a  s m o o t h  c o n t i n u u m ,  m a k i n g  m u l t i p l e  w a v e -
l e n g t h  m e a s u r e m e n t s  u n f e a s i b l e .  
V i s i b l e :  3 8 0  - 7 8 0  n m  
T h e  v i s i b l e  r e g i o n  o f  t h e  e l e c t r o m a g n e t i c  s p e c t r u m  i s  a  r e g i o n  
A  
w h e r e  v e r y  f e w  g a s e s  a b s o r b  l i g h t .  I n  f a c t  t h e  o n l y  m a j o r  p o l l u t a n t  
e x h i b i t i n g  r e a s o n a b l y  s t r o n g  a b s o r p t i o n  i n  t h i s  s p e c t r a l  r e g i o n  i s  
n i t r o g e n  d i o x i d e ,  a n d  i t  h a s  b e e n  m e a s u r e d  o v e r  l o n g  p a t h s  u s i n g  a  
t w o  w a v e l e n g t h  a r g o n  i o n  l a s e r .
3 9  
B e c a u s e  o f  t h e  v i r t u a l  l a c k  o f  a b -
s o r p t i o n  s p e c t r a  i n  t h e  v i s i b l e ,  t h i s  s p e c t r a l  r e g i o n  h a s  n o t  b e e n  a  
s e r i o u s  c o n t e n d e r  f o r  u s e  i n  p o l l u t a n t  m o n i t o r i n g .  
N e a r  I n f r a r e d :  .  7 8  - 3 .  0  . l ! .  ·  
I n  g e n e r a l ,  m o s t  m o l e c u l a r  g a s e s  e x h i b i t  a b s o r p t i o n  t h r o u g h o u t  
~he i n f r a r e d  d u e  t o  m o l e c u l a r  v i b r a t i o n a l - r o t a t i o n a l  t r a n • i t i o n s .  I n  
t h e  n e a r  i n f r a r e d ,  h a r m o n i c s  o f  m o l e c u l a r  v i b r a t i o n a l : . . r o t a t i o n a l  t r a n -
s i t i o n s  a p p e a r .  T h e s e  h a r m o n i c s  a r e  s e v e r a l  o r d e r s  o f  m a g n i t u d e  l e s s  
int~nse t h a n  t h e  f u n d a m e n t a l  t r a n s i t i o n s  a n d  a r e  g e n e r a l l y  t o o  w e a k  t o  
b e  u s e f u l  i n  p~llutant d e t e c t i o n .
1 6  
M i d d l e  I n f r a r e d :  3  - 3 0  µ  
T h e  m i d d l e  i n f r a r e d  s p e c t r a l  r e g i o n  i s  k n o w n  a s  t h e  " f i n g e r p r i n t "  
.  :  
4 4  
r e g i o n ,  f o r  i n  i t  m o s t  m o l e c u l e s  h a v e  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  w h i c h  d i f f e r  
i n  s h a p e ,  s t r e n g t h  a n d  s p e c t r a l  l o c a t i o n .
1 6  
~he a b s o r p t i o n  s p e c t r a ,  
w h i l e  n o t  a s  s t r o n g  a s  t h o s e  f o u n d  i n  t h e  u l t r a v i o l e t ,  a r e  i n  g e n e r a l  
s t r o n g  e n o u g h  t o  e n a b l e  o n e  t o  m a k e  s e n s i t i v e  c o n c e n t r a t i o n  m e a s u r e -
m e n t s  o f  a  n u m b e r  o f  g a s e s .  T h e  m i d d l e  i n f r a r e d  h a s  a n  a d v a n t a g e  o v e r  
t h e  u l t r a v i o l e t  i n  t h a t  a  n u m b e r  o f  p o l l u t a n t s  w h i c h  d o  n o t  e x h i b i t  
u s a b l e  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  i n  t h e  u l t r a v i o l e t ,  s u c h  a s  C O ,  p o s s e s s  s u c h  
s p e c t r a  i n  t h e  i n f r a r e d .  
A s  i n  t h e  u l t r a v i o l e t ,  p o r t i o n s  o f  t h e  m i d d l e  i n f r a r e d  a r e  u n -
u s a b l e  d u e  t o  s p e c t r a l  i n t e r f e r e n c e  f r o m  c e r t a i n  g a s e s .  T h e  i n t e r -
f e r e n c e s  a r e  d u e  p r i m a r i l y  t o  a b s o r p t i o n  f r o m  c a r b o n  d i o x i d e  a n d  w a t e r  
v a p o r .  I n  p a r t i c u l a r  c a r b o n  d i o x i d e  a b s o r b s  f r o m  a p p r o x i m a t e l y  4 . 2 ,  
m i c r o n s  t o  4 . 5  m i c r o n s ,  w h i l e  w a t e r  v a p o r  h a s  a b s o r p t i o n  b a n d s  b e t w e e n  
2 . 5  a n d  3 . 3  m i c r o n s ,  a n d  4 . 9  t o  7 . 2  m i c r o n s ,
1 7  
a l l  o f  w h i c h  a r e  e x -
t r e m e l y  s t r o n g ,  m a k i n g  i t  u n l i k e l y  t h a t ' a  l a s e r  b e a m  w i t h i n  t h e s e  w~ve-
l e n g t h  r e g i o n s  c o u l d  b e  p r o p a g a t e d  o v e r  a n y  u s e f u l  r a n g e .  H o w e v e r ,  a  
n u m b e r  o f  i m p o r t a n t  p o l l u t a n t s  s u c h  a s  c a r b o n  m o n o x i d e ,
4 0  
o z o n e ,
4 1  
a n d  s u l f u r  d i o x i d e
4 1  
h a v e  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  w h i c h  l i e  w i t h i n  s p e c t r a l  
r e e i o n s  . n o t  a f f e c t e d  b y  b l a n k e t  a b s o r p t i o n .  
F a r  I n f r a r e d :  3 0  - 3 0 0  µ  
A  n u m b e r  o f  m o l e c u l e s  p o s s e s s  v i b r a t i o n a l - r o t a t i o n a l  s p e c t r a  i n  
t h e  f a r  i n f r a r e d .  T h e  r e g i o n  i s  r e n d e r e d ·  u n u s a b l e  f o r  a b s o r p t i o n  
b  
•  •  b  •  1 6  
m e a s u r e m e n t s  y  v e r y  i n t e n s e  c o n t i n u u m  w a t e r  v a p o r  a  s o r p t i o n .  
· · M i c r o w a v e :  3 0 0  - 1 , 0 0 0 , 0 0 0  µ  
M o l e c u l a r  r o t a t i o n a l  l i n e s  a p p e a r  i n  t h e  m i c r o w a v e  r e g i o n ;  
4 5  
h o w e v e r ,  t h e  a b s o r p t i o n  l i n e s  i n  t h e  r e g i o n  s u f f e r  f r o m  e x t r e m e  p r e s -
s u r e  b r o a d e n i n g .
1 6  
T h i s  b r o a d e n i n g  c a u s e s  t h e  a b s o r p t i o n  l i n e s  t o  
o y e r l a p  t o  s u c h  a n  e x t e n t  t h a t  t h e y  a r e  u n u s a b l e  f o r  m a k i n g  l o n g . - p a t h  
m e a s u r e m e n t s .  
1 u t t t t q a r x  o f  S p e c t r a l  R e g i o n s  
F r o m  t h e  p r e c e d i n g  d i s c u s s i o n s  i t  i s  c l e a r  t h a t  o f  t h e  s i x  
s p e c t r a l  r e g i o n s  c i t e d ,  o n l y  t h e  u l t r a v i o l e t  a n d  m i d d l e  i n f r a r e d  
r e g i o n s  h a v e  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  w h i c h  a r e  g e n e r a l l y  s u i t a b l e  f o r  m a k i n g  
f  
l o n g - p a t h  m e a s u r e m e n t s .  I t  s h o u l d  b e  n o t e d  t h a t  p r o b l e m s  e x i s t  i n  b o t h  
r e g i o n s  w h i c h  w i l l  c a u s e  d i f f i c u l t y  i n  m a k i n g  s u c h  m e a s u r e m e n t s .  F o r ·  
i n s t a n c e ,  b o t h  r e g i o n s  suf~er i n t e r f e r e n c e  f r o m  s c a t t e r i n g .  I n t e r f e r -
e n c e  d u e  t o  s p e c t r a l  o v e r l a p  m a y  b e  a  p r o b l e m  i n  t h e  i n f r a r e d ,  a n d  w i l l  
a l m o s t  c e r t a i n l y  b e  e n c o u n t e r e d  i n  t h e  u l t r a v i o l e t .  W h i c h  o f  t h e  s p e c -
t r a l  r e g i o n s  i s  s e l e c t e d  w i l l  d e p e n d  u p o n  t h e  a v a i l a b i l i t y  o f  t u n a b l e  
l a s e r  l i g h t  s o u r c e s  w i t h i n  t h a t  s p e c t r a l  r e g i o n ,  a  t o p i c  t o  b e  c o v e r e d  
i n  t h e  n e x t  c h a p t e r .  
C H A P T E R  I V  
E X A M I N A T I O N  O F  A V A I L A B L E  T U N A B L E  L A S E R  S O U R C E S  
.  '  
A s  w a s  n o t e d  i n  t h e  i n t r o d u c t i o n ,  i t  i s  h i g h l y  d e s i r a b l e  t o  u s e  
a  l a s e T  l i g h t  s o u r c e  w h e n  m a k i n g  l o n g - p a t h  a b s o r p t i o n  m e a s u r e m e n t s .  
T h e  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  a  l a s e r  w h i c h  m a k e  t h e m  i d e a l l y  s u i t e d  f o r  u s e  
a s  a  l i g h t  s o u r c e  a r e :  
1 .  h i g h l y  c o l l i m a t e d  l i g h t  b e a m  
2 .  i n t e n s e  b e a m  
3 .  h i g h l y  m o n o c h r o m a t i c  l i g h t  a n d  d o e s  n o t  r e -
q u i r e  d i s p e r s i v e  e l e m e n t s  i n  t h e  r e c e i v e r .  
P e r h a p s  t h e  p r i m a r y  p r o b l e m  w h i c h  h a s  l i m i t e d  t h e  a p p l i c a t i o n  o f  lase~s 
t o  l o n g - p a t h  m o n i t o r i n g  i s  t h e  n e e d  t o  m a t c h  a  l a s e r ' s  e m i s s i o n  w a v e -
l e n g t h  t o  t h e  w a v e l e n g t h  o f  a  p o l l u t a n t ' s  a b s o r p t i o n  l i n e .  D e s p i t e  t h e  
l a r g e  n u m b e r  o f  p o l l u t a n t  a b s o r p t i o n  l i n e s  a n d  l a s e r  w a v e l e n g t h s  a v a i l -
a b l e  f o r  s u c h  m a t c h e s ,  o n l y  a  f e w  c o i n c i d e n c e s  h a v e  b e e n  f o u n d .  I n  
f a c t ,  f o r  t h e  i m p o r t a n t  p o l l u t a n t  s u l f u r  d i o x i d e ,  n o  u s e f u l  c o i n c i -
d e n c e  h a d  b e e n  s h o w n  t o  e x i s t  a t  t h e  i n i t i a t i o n  o f  t h i s  s t u d y .  W h a t  
i s  d e s i r e d  t h e n  i s  a  l a s e r  d e v i c e  w h i c h  c o u l d  b e  t u n e d  t o  m a t c h  a  p a r -
t i c u l a r  p o l l u t a n t ' s  a b s o r p t i o n  l i n e .  T h e  a d d i t i o n a l  n e e d  t o  u s e  m u l t i -
p l e  w a v e l e n g t h s  a s  a  m e a n s  o f  d i s c r i m i n a t i n g  a g a i n s t  t h e  v a r i o u s  f o r m s  
o f  i n t e r f e r e n c e  m a k e s  i t  a l m o s t  i m p e r a t i v e  t h a t  s o m e  t y p e  o f  t u n a b l e  
s o u r c e  t h a t  c a n  e m i t  l i g h t  b o t h  o n  a n d  o f f  r e s o n a n c e  w i t h  t h e  a b s o r b i n g  
g a s  b e  u s e d .  F o r t u n a t e l y ,  a  f e w  s u c h  t u n a b l e  l a s e r  d e v i c e s  d o  e x i s t ,  
·~ 
b o t h  f o r  u s e  i n  t h e  i n f r a r e d  a n d  u l t r a v i o l e t .  I n  t h e  i n f r a r e d  t h e  
r e l e v a n t  d e v i c e s  o r  p r o c e s s e s  a r e :  
1 .  H i g h  p r e s s u r e  g a s  l a s e r s  
2 .  J u n c t i o n  t y p e  s e m i c o n d u c t o r  l a s e r s  
3 .  S p i n - f l i p  r a m a n  l a s e r s  
4 .  P a r a m e t r i c  o s c i l l a t o r  
5 .  D i f f e r e n c e  f r e q u e n c y  g e n e r a t i o n  
I n  t h e  u l t r a v i o l e t  t h r e e  d e v i c e s / t e c h n i q u e s  a r e  a v a i l a b l e  f o r  t h e  
p f o d u c t i o n ·  o f  t u n a b l e  l i g h t .  T h e y  a r e :  
l ;  D y e  l a s e r s  
2 .  E x c i m e r  l a s e r s  
3 .  F r e q u e n c y  d o u b i i n g  o f  a  t u n a b l e  v i s i b l e  d y e  l a s e r  
4 7  
I n  t h e  n e x t  s e c t i o n ,  t h e s e  v a r i o u s  t u n a b l e  s o u r c e s  w i l l  b e  d i s c u s s e d  
i n  t e r m s  o f  t h e i r  a p p l i c a b i l i t y  t o  p o l l u t a n t  m o n i t o r i n g .  
I n f r a r e d  D e v i c e s  
H i g h  P r e s s u r e . G a s  L a s e r s .  C o n t i n u o u s l y  t u n a b l e  m o l e c u l a r  g a s  
l a s e r s
4 2  
r e l y  u p o n  t h e  a b i l i t y  t o  p r e s s u r e  b r o a d e n  t h e  c l o s e l y  s p a c e d  
v i b r a t i o n a l  g a i n  l i n e s  o f  t h e  l a s e r  m e d i u m  t o  t h e  e x t e n t  t h a t  t h e y  
o v e r l a p .  A s  a n  e x a m p l e ,  c o n s i d e r  p r e s s u r e  b r o a d e n i n g  t h e  e m i s s i o n  
l i n e s  o f  t h e  c a r b o n  d i o x i d e  l a s e r .  c o 2  h a s  a  l a r g e  n µ m b e r  o f  l a s e r  
l i n e s  s p a c e d  r o u g h l y  2 0  n m  a p a r t  a n d  c e n t e r e d  a r o u n d  1 0 . 6  µ .
4 3  
B y  r a i s i n g  t h e  p r e s s u r e  o f  t h e  g a s  i n  t h e  c o
2  
l a s e r  t o  r o u g h l y  
1 0  a t m o s p h e r e s ,
4 4  
i t  i s  p o s s i b l e  t o  p r e s s u r e  b r o a d e n  t h e  c o 2  e m i s s i o n  
l i n e s  t o  s u c h  a n  e x t e n t  t h a t  t h e  l a s e r  c a n  b e  c o n t i n u o u s l y  t u n e d  o v e r  
t h e  e n t i r e  e m i s s i o n  s p e c t r u m  w h i c h  e x t e n d s  r o u g h l y  f r o m  9  t o  1 1  µ .
4 3  
U n f o r t u n a t e l y  t h i s  p r e s s u r e  i s  m a n y  t i m e s  h i g h e r  t h a n  t y p i c a l  
4 8  
o p e r a t i n g  p r e s s u r e s  f o u n d  i n  c o n t i n u o u s  a n d  p u l s e d  c o
2  
l a s e r s .  L a s e r  
o p e r a t i o n  a t  p r e s s u r e s  g r e a t e r  t h a n  a  f e w  a t m o s p h e r e s  c a n  b e  a c h i e v e d  
b u t  n o t  w i t h o u t  c o n s i d e r a b l e  d i f f i c u l t y  b e c a u s e .  o f  p r o b l e m s  i n  o b t a i n -
i n g  t h e  u n i f o r m  e l e c t r i c a l  d i s c h a r g e  n e c e s s a r y  f o r  l a s e r  p u m p i n g .  t n  
f a c t  t h e  w i d e s p r e a d  f u t u r e  u s e  o f  h i g h  p r e s s u r e  g a s  l a s e r s  i s  p r e d i -
c a t e d  u p o n  t h e  d e v e l o p m e n t  o f  s i m p l e ,  e f f i c i e n t ,  a n d  i n e x p e n s i v e  m e t h -
o d s  o f  e x c i t a t i o n .  
R e c e n t  p r o g r e s s  i n  t h e  a r e a  o f  w a v e g u i d e  l a s e r s
9 5  
l o o k s  p r o m i s i n g ;  h o w e v e r ,  a n  a c c e p t a b l e  m e t h o d  o f  e x c i t a t i o n  h a s  ye~ 
t o  b e  f u l l y  d e v e l o p e d .  
J u n c t i o n  T y p e  S e m i c o n d u c t o r  L a s e r s .  J u n c t i o n  t y p e  s e m i c o n d u c t o r  
l a s e r s ,
4 6  
o r  d i o d e  l a s e r s  a s  t h e y  a r e  n o r m a l l y  t e r m e d ,  e m i t  l i g h t  w h e n  
a n  e x i t e d  a t o m  i n  t h e  j u n c t i o n  r e g i o n  o f  a  s e m i c o n d u c t o r  c h a n g e s  f~om 
t h e  e~cited d o n o r  s t a t e  t o  t h e  u n e x c i t e d ,  o r  a c c e p t o r  l e v e l .  T h e  
e n e r g y  a n d  t h e r e f o r e  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  e m i t t e d  p h o t o n  i s  d e p e n d e n t  
u p o n  t h e  w i d t h  o f  t h e  b a n d g a p  a n d ,  s i n c e  t h e  w i d t h  o f  t h e  b a n d g a p  i s  
l a r g e l y  d e p e n d e n t  u p o n  t h e  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  d i o d e ,  i t  i s  p o s s i b l e  i n  
t h e o r y  t o  p r o d u c e  d i o d e  l a s e r s  w h i c h  o p e r a t e  a t  v i r t u a l l y  a n y  w a v e -
l e n g t h  b y  v a r y i n g  t h e  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  s e m i c o n d u c t o r  m a t e r i a l s .  I n  
f a c t ,  l a s i n g '  h a s  b e e n  o b s e r v e d  f r o m  s u c h  d e v i c e s  o v e r  a  w a v e l e n g t h  
r e g i o n  e x t e n d i n g  f r o m  6 3 0  n a n o m e t e r s  t o  3 1  m i c r o n s .
4 6  
T h e  l i g h t  p r o -
d u c e d  b y  t h e s e  d e v i c e s  i s  h i g h l y  d i v e r g e n t  d u e  t o  t h e .  s m a l l  c r o s . s  
s e c t i o n a l  a r e a  o f  t h e  a c t i v e  r e g i o n  a n d  m u s t  b e  c o l l i m a t e d  b y  a  l e n s .  
S i n c e  t h e  j u n c t i o n  r e g i o n  i s  p h y s i c a l l y  m u c h  w i d e r  t h a n  i t  i s  h i g h ,  
t h e  e m e r g e n t  l i g h t  h a s  t w o  d i s t i n c t l y  d i f f e r e n t  a n g l e s  o f  d i v e r g e n c e .  
T h u s  c o l l i m a t i o n  c a n n o t  b e  s a t i s f a c t o r i l y  a c h i e v e d  w i t h  n o r m a l  s p h e r i c a l  
o p t i c s .  I n  a d d i t i o n  m a n y  o f  t h e s e  l a s e r  d e v i c e s  r e q u i r e  refrigerat~on 
4 9  
t o  l i q u i d  n i t r o g e n  t e m p e r a t u r e s  a n d  b e l o w .  A n o t h e r  p r o b l e m  a s s o c i a t e d  
w i t h  l a s e r  d i o d e s  i s  t h a t  u n l i k e  m o s t  o t h e r  t u n a b l e  l a s e r  s o u r c e s  
w h o s e  o u t p u t  w a v e l e n g t h .  i s  p r i m a r i l y  d e p e n d e n t  u p o n  s o m e  e x t e r n a l  t u n -
i n g  e l e m e n t  s u c h  a s  a  p r i s m  t h e  o u t p u t  w a v e l e n g t h  o f  d i o d e  l a s e r s  i s  
c r i t i c a l l y  d e p e n d e n t  u p o n  c o n d i t i o n s  e x i s t i n g  i n  t h e  j u n c t i o n . ·  W h i l e  
s o m e  o f  t h e  j u n c t i o n  c o n d i t i o n s ,  s u c h  a s  t e m p e r a t u r e ,  p r e s s u r e ,  a n d  
m a g n e t i c  f i e l d  c a n  b e  a s s e t s  i n  t h a t  t h e y  c a n  b e  u s e d  a s  t u n i n g  m e c h a -
n i . s m s ,  o t h e r s  s u c h  a s  c h a n g i n g  c h e m i c a l  c o m p o s i t i o n  d u e  t o  a g i n g ,  a r e  
b e y o n d  t h e  c o n t r o l  o f  t h e  u s e r .  A c h i e v i n g  l o n g  t e r m  w a v e l e n g t h  s t a b i l -
i t y  i s  a  p r o b l e m .  H o w e v e r ,  n o n e  o f  t h e  a f o r e m e n t i o n e d  p r o b l e m s  a r e  
i n s u r m o u n t a b l e ,  a s  e v i d e n c e d  b y  t h e  r e c e n t  a v a i l a b i l i t y  o f  a  l a b o r a -
t o r y  ~pectrometer
48 
u s i n g  a  t u n a b l e  d i o d e  l a s e r  a s  a  l i g h t  s o u r c e .  
T h e  p r e s e n t  c o s t  o f  a  d i o d e  l a s e r  c a p a b l e  o f  o p e r a t i n g  i n  t h e  m i d d l e  
i n f r a r e d  i s  s e v e r a l  t h o u s a n d  d o l l a r s .
4 9  
T h i s  c o s t  c o u l d  p o s s i b l y  b e ·  
r e d u c e d  t o  t e n  t o  o n e  h u n d r e d  d o l l a r s  i f  m a s s  p r o d u c e d ;  t e n  t o  o n e  
h u n d r e d  d o l l a r s  i s  t h e  p r e s e n t  c o s t ·  o f  g a l l i u m  a r s e n i d e  d i o d e  l a s e r s  
h
.  h  9  .  4 9  
w  i c  o p e r a t e  a t  .  m i c r o n s .  
S u c h  a  l o w  c o s t  w o u l d  h e l p  o f f  s e t  t h e  
c o s t  o f  t h e  w a v e l e n g t h  c o n t r o l  e q u i p m e n t .  A t  th~ c o n c e p t i o n ·  o f  t h i s  
p r o j e c t ,  l a s e r  d i o d e s  i n  t h e  m i d d l e  i n f r a r e d  w e r e  n o t  c o n n n e r c i a l l y  
a v a i l a b l e .  
P  
•  0  " 1 1  A  •  " 1 1  .  S O  •  d  •  
a r a m e t r i c  s c i  a t o r s .  p a r a m e t r i c  o s c i  a t o r  i s  a  e v 1 c e  
i n  w h i c h  a  p u m p  p h o t o n  a t  a  w a v e l e n g t h  A  i s  s p l i t  i n t o  a  s i g n a l  p h o t o n  
p  
at·~ a n d  a n  i d l e r  p h o t o n  a t  A .  ( A  < A  < A . ) .  T h e  s p l i t t i n g  i s  s u b -
s  1  p  ' S  I  
j e c t  t o  t h e  c o n s e r v a t i o n  o f  e n e r g y  r e l a t i o n :  
1 / ) . .  =  l / A  +  l t A  . .  
p  s  1  
( 4  . 1 )  
5 0  
a n d  i s  a c c o m p l i s h e d  i n  a  n o n l i n e a r  o p t i c a l  m e d i u m  s u c h  a s  a  n o n c e n t r o -
s y m m e t r i c  c r y s t a l .  A  l a r g e  n u m b e r  o f  m a t e r i a l s  h a v e  b e e n  e x a m i n e d  a s  
p o s s i b l e  c a n d i d a t e s  f o r  p a r a m e t r i c  o s c i l l a t o r s i  a n d  i n  f a c t  o n e  crys~ 
1  
1
.  .  .  b  .  .  1 1  · 1  b l  .  
5 1  
t a  ,  1 t h 1 u m  n i o  a t e ,  w a s  u s e d  1 n  a  c o m m e r c 1 a  y  a v a 1  a  e  i n s t r u m e n t .  
F o r  t h e  p a r a m e t r i c  o s c i l l a t o r  p r o c e s s  o f  s p l i t t i n g  p u m p  p h o t o n ' s  i n t o  
l o n g e r  w a v e l e n g t h  s i g n a l  a n d  i d l e r  p h o t o n s  t o  b e  e f f i c i e n t ,  i t  i s  n e e -
e s s a r y  t o  f o c u s  t h e  p u m p  b e a m  t o  i n t e n s i t i e s  w h i c h  a p p r o a c h  t h e  d a m a g e  
t h r e s h o l d  o f  t h e  c r y s t a l .  T h e  n e c e s s i t y  o f  o p e r a t i n g  t h e  p a r a m e t r i c  
os~illator a t  p u m p  p o w e r s  w h i c h  a r e  n e a r  t h e  d a m a g e  t h r e s h o l d  o f  t h e  
c r y s t a l ,  p l a c e s  s t r i n g e n t  r e q u i r e m e n t s  u p o n  t h e  r e p e a t a b i l i t y  o f  t h e  
p e a k  p o w e r  o u t p u t  f r o m  t h e  p u m p  l a s e r .  S u c h  r e q u i l ; - e m e n t s  a l m o s t  
c e r t a i n l y  i n c r e a s e  t h e  c o s t  o f  a n  a l r e a d y  e x p e n s i v e  p u m p  l a s e r .  T h e  
c o s t  o f  a  p a r a m e t r i c  o s c i l l a t o r  i n  1 9 7 3  w a s  a r o u n d  $ 4 0 , 0 0 0 ,
5 1  
o f  
w h i c h  m o s t  o~ t h e  e x p e n s e  w a s  i n  t h e  N d : Y A G  p u m p  l a s e r .  T h i s  h i g h  
c o s t  p r o b a b l y  r e m o v e s  t h e  I R  p a r a m e t r i c  o s c i l l a t o r  f r o m  c o n s i d e r a t i o n  
a s  a  l i g h t  s o u r c e  f o r  r o u t i n e ,  l o n g - p a t h  p o l l u t a n t  m o n i t o r i n g .  I t ·  
s h o u l d ,  ~owever, b e  n o t e d  t h a t  B y e r s  h a s  a  l a b o r a t o r y  p a r a m e t r i c  
o s c i l l a t o r  w h i c h  h a s  b e e n  u s e d  t o  m o n i t o r  p o l l u t a n t s  i n  t h e  S a n  
F r a n c i s c o  B a y  a r e a .  T h e  d e v e l o p m e n t a l  c o s t  o f  t h i s  labor~tory p r o -
5 2  
t o t y p e  s y s t e m  w a s  o n  t h e  o r d e r  o f  $ 4 0 0 , 0 0 0 .  
S p i n - F l i p  R a m a n  L a s e r .  A  s p i n - f l i p  r a m a n  l a s e r
5 3  
i s  a  l a s e r  
,  d e v i c e  w h i c h  g e n e r a t e s  t u n a b l e  i n f r a r e d  l . i g h t  b y  f r e q u e n c y  s h i f t i n g  
t h e  o u t p u t  f r o m  a  n o n - t u n a b l e  p u m p  l a s e r .  T h e  p r i n c i p l e  o f  o p e r a t i o n  
i s  q u i t e  s i m p l e ,  b e i n g  v e r y  s i m i l a r  t o  c o n v e n t i o n a l  s p o n t a n e o u s  ram~n 
s c a t t e r i n g .  I n  s p o n t a n e o u s  r a m a n  s c a t t e r i n g ,  l i g h t  w h i c h  i s  i n c i d e n t  
u p o n  a  r a m a n  m a t e r i a l  s u c h  a s  h y d r o g e n  g a s  i s  f r e q u e n c y  s h i f t e d  b y  
.  5 1  
e x c i t i n g  a  v i b r a t i o n a l  m o d e  w i t h i n  t h e ·  m o l e c u l e .  E x c i t a t i o n  o f  t h e  
v i b r a t i o n ·  o f  f r e q u e n c y  " v  b y  a n  i n c i d e n t  p u m p  p h o t o n  o f  f r e q u e n c y  V P ,  
r e d u c e s  t h e  e n e r g y  o f  t h e  p u m p  p h o t o n  b y  a n  a m o u n t  h V  •  T h e  r e s u l t a n t  
v  
f r e q u e n c y  s h i f t e d  p h o t o n  i s  c a l l e d  t h e  S t o k e s  p h o t o n  a n d  h a s  a  f r e -
.  b  5 4  
q u e n c y  V  g i v e n  y :  
s  
\ )  : : : : \ )  - v  
s  p  v  
( 4 . 2 )  
I n  a  s p i n - f l i p  r a m a n  l a s e r  t h e  p u m p  p h o t o n s  a r e  s c a t t e r e d  o f f  e l e c t r o n s  
in~ t h e  r a m a n  m a t e r i a l  i n  s u c h  a  w a y  a s  t o  c a u s e  t h e  m a g n e t i c  d i p o l e  a s -
s o c i a t e d  w i t h  t h e  e l e c t r o n s  t o  f l i p  d i r e c t i o n ;  t h e  d i p o l e s .  a r e  i n i t i a l -
i y  a l i g n e d  b y .  a n  e x t e r n a l  m a g n e t i c  f i e l d .  T h e  e n e r g y  r e q u i r e d  t o  f l i p  
t h e  d i p o l e s  c o m e s  f r o m  t h e  i n c i d e n t  p u m p  p h o t o n .  T h e  a m o u n t  o f  e n e r g y  
r e q u i r e d  c a n  b e  v a r i e d  b y  c h a n g i n g  t h e  m a g n i t u d e  o f ·  t h e  a p p l i e d  m a g -
n e t i c  f i e l d .  T h e  o u t p u t  f r e q u e n c y  o f  t h e  s p i n - f l i p  r a m a n  l a s e r  i s  
.  b  5 9  
g i v e n  y :  
1  
V  =  V  - - - g  µ  B  
s  p  2~ B  
( 4 . 3 )  
w h e r e :  
g  =  t h e  e l e c t r o n  g  f a c t o r  
µ B  =  t h e  b o h r  m a g n e t o n  
B  =  t h e  v a l u e  o f  t h e  a p p l i e d  m a g n e t i c  f i e l 4 .  
U s i n g  a  c r y s t a l  o f  i n d i u m  a n t i m o n i d e  a s  t . h e  r a m a n  m a t e r i a l ,  i t  h a s  b e e n  
pos~ible t o  p r o d u c e  t u n a b l e  r a d i a t i o n  f r o m  1 1 . 7  t o  1 3  m i c r o n s  u s i n g  a  
c a r b o n  d i o x i d e  l a s e r  p u m p ,
5 3  
a n d  f r o m  5  t o  6  m i c r o n s  u s i n g  a  c a r b o n  
.  d  1  
5 3  
.  f  .  f  .  f  1  ·  
r n o n o x i  e  a s e r  p u m p .  W h i l e  t h e  t h e o r y  o  o p e r a t i o n  o  a  s p 1 n - i p  
r a m a n  l a s e r  i s  s i m p l e ,  t h e  l a s e r  i t s e l f  i s  q u i t e  c o r n p l i c a t e d ,
5 4  
a n d  
w i l l  p r o b a h l y  n o t  b e  s u i t a b l e  f o r  u s e  _ i n  a  l o n g - p a t h  m o n i t o r i n g  
i n s t r u m e n t .  
S u m m a r y  o f  T u n a b l e  I~frared L a s e r  D e v i c e s .  W h i l e  a  n u m b e r  o f  
t u n a b l e  l a s e r  l i g h t  s o u r c e s  exi~t f o r  t h e  m i d d l e  i n f r a r e d t  a l l  w e r e  
c o n s i d e r e d  e i t h e r  t o o  e x p e n s i v e ,  o r  a s  i n  t h e  c a s e  o f  dt~de l a s e r a ,  
5 2 -
n o t  r e a d i l y  o r  c o m m e r c i a l l y  a v a i l a b l e  i n  t h e  p r o p e r ·  s p e c t r a l  i ; : e . g i o n s  a t  
t h e  i n c e p t i o n  o f  t h i s  p r o j e c t .  O f  t h e  l i g h t  s o u r c e s  d i s c u s s e d ,  o n l y  
di~de l a s e r s  h o l d  t h e  p o s s i b i l i t y  o f  b e i n g  i n e x p e n s i v e l y  p r o d u c e d  
(l~ss t h a n  $ 1 0 0 0 ) .  
T u n a b l e  U l t r a v i o l e t  L a s e r  L i g h t  S o u r c e s  
U l t r a v i o l e t  D y e  L a s e r s .  T h e  d y e  l a s e r
5 5  
i s  a  l a s e r  w h i c h  u s e s  
a n  a c t i v e  m e d i u m  c o m p r i s e d  o f  a n  o r g a n i c  d y e  d i s s o l v e d  i n  a n  o r g a n i c  
s o l v e n t  s u c h  a s  m e t h a n o l .  T h e  d y e  m o l e c u l e s  a r e  typic~lly o p t i c a l l y  
e x c i t e d  u s i n g  e i t h e r  a  f l a s h l a m p  o r  a n o t h e r  lase~. F l a s h l a m p  p u m p e d  
d y e  l a s e r s  h a v e  t h e  p o s s i b i l i t y  o f  b e i n g  i n e x p e n s i v e  t o  c o n s t r u c t  a n d  
o p e r a t e ;  how~ver t h e i r  d i r e c t  u s e  i n  t h e  u l t r a v i o l e t  i s  p r e c l u d e d  b y  
t h e  u n a v a i l a b i l i t y  o f  o r g a n i c  d y e s  w h i c h  l a s e  i n  t h e  u l t r a v i o l e t .  T h e  
o n l y  d y e  c o n n n e r c i a l l y  p r o d u c e d  t o  d a t e  w h i c h  l a s e s  i n  t h e  u v  i s  
p - t e r ; h e n y l ,
5 6  
w h i c h  e m i t s  b e t w e e n  3 4 0  a n d  3 6 0  n m .  T h u s  p e n d i n g  t h e  
d e v e l o p m e n t  o f  n e w  d y e s  f o r  o p e r a t i o n  i n  t h e  m i d d l e  u l t r a v i o l e t ,  t h e  
d i r e c t  u s e  o f  a  d y e  l a s e r  m o n i t o r i n g  i n s t r u m e n t  i s  p r e c l u d e d .  
E x c i m e r  L a s e r s .  L a s e r  a c t i o n  i n  t h e  u l t r a v i o l e t  r e g i o n  o f  t h e  
s p e c t r u m  f r o m  u n s t a b l e  m o l e c u l e s  s u c h  a s  A r F ,  K r F ,  a n d  · x e F ,  w a s  f i r s t  
o b s e r v e d  i n  1 9 7 5 .
5 7  
W h i l e  t h e  p o s s i b i l i t y  e x i s t s  f o r  t u n i n g  t h e  o u t -
p u t s  o f  t h e s e  l a s e r s  b y  p e r h a p s  ~ 2 . 5  n m  a r o u n d  t h e  l a s e r  e m i s s i o n  
5 3  
l i n e  c e n t e r s ,
5 8  
t h e  n e c e s s i t y  o f  m a i n t a i n i n g  a  l a s e r  c o n t a i n i n g  f r e e  
f i u o r i n e  g a s  p r o b a b l y  p r e c l u d e s  t h e  u s e  o f  t h e s e  l a s e r s  fro~ serio~s 
c~nsideration f o r  u s e  i n  a  p o l l u t a n t  m o n i t o r .  
F r e q u e n c y - D o u b l e d  T u n a b l e  V i s i b l e  L i g h t  S o u r c e s .  F r e q u e n c y  
d o u b l i n g
5 9  
r e f e r s  t o  a  n o n l i n e a r  optica~ p r o c e s s  m u c h  like.par~metric 
o s c i l l a t i o n .  I n  f r e q u e n c y  r l o u b l i n g ,  h o w e v e r ,  t w o  p u m p  p h o t o n s  a r e  
c o m b i n e d  i n  a  n o n l i n e a r  m e d i u m  t o  f o r m  a  s i n g l e  p h o t o n  h a v i n g  ~~ice 
t h e  e n e r g y  a n d  t h e r e f o r e  h a l f  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  p u m p  p h o t . o n s .  T h e  
$  6 0  6 1  
u s e  o f  r e c e n t l y  d e v e l o p e d  c r y s t a l s  '  h a s  e x t e n d e d  t h e  r a n g e  o f  
f r e q u e n c y  d o u b l i n g  s u c h  t h a t  i t  i s  n o w  p o s s i b l e  t o  p r o d u c e  t u n a b l e  
l i g h t  a t  a n y  w a v e l e n g t h  f r o m  r o u g h l y  2 0 0  n a n o m e t e r s  o u t  t o  t h e  v i s i b l e .  
M o r e o v e r ,  a  w i d e  v a r i e t y  o f  d y e s  s p a n n i n g  t h e  v i s i b l e  r e g i o n  o f  t h e  
s p e c t r u m  a s  w e l l  a s  a  v a r i e t y  o f  p u m p  s o u r c e s  f o r  t h e  d y e s  e x i s t .  
Fo~ e x a m p l e ,  . t o  m e a s u r e  s o
2  
w h i c h  a b s o r b s  i n  t h e  2 8 0  t o  3 1 0  n m  s p e c -
t r a l  r e g i o n ,
3 6  
o n e  d e s i r e s  a  v i s i b l e  s o u r c e  i n  t h e  5 6 0  t o  6 2 0  n m  r e g i o n  
w h i c h  c a n  b e  f r e q u e n c y  d o u b l e d .  T h i s  r e g i o n  i s  c o v e r e d  b y  t h e  o r g a n i c  
d y e  r . h o d a m i n e  6 G ,
6 2  
o n e  o f  t h e  m o s t  e f f i c i e n t  a n d  w i d e l y  u s e d  l a s e r  
d y e s  a v a i l a b l e .  I t  h a s  b e e n  p u m p e d  b y  f r e q u e n c y - d o u b l e d  N d : Y A G  
1  
6  3  .  1  6 4  1  d  d  .  .  1  6  5  '  6  6  
a s e r s ,  n i t r o g e n  a s e r s ,  p u  s e  a n  c o n t i n u o u s  i o n  . a s e r s ,  .  
a s  w e l l  a s  f l a s h l a m p s .
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N d : Y A G  p u m p i n g  c a n  b e  r u l e d  o u t  o n  t h e  b a s i s  
o f  p r i c e ,  s i n c e  t h e  c o s t  o f  a  f r e q u e n c y - d o u b l e d  N d : Y A G  l a s e r  c a n  e a s i l y  
$  
4 Q  b  •  
e x c e e d  2 0 , 0 0 0 .  C W  d y e  l a s e r s  m u s t  al~o b e  r u l e d  o u t  o n  t h e  a s 1 s  
o {  ~ost s i n c e  t h e  i o n  p u m p  l a s e r s  a l o n e  h a v e  t y p i c a l  p r i c e  t a g s  i n  e x -
c e s s  o f  $ 1 0 , 0 0 0 .
4 9  
B e s i d e s ,  f r e q u e n c y  d o u b l i n g  a  c w  d y e  l a s e r  i s  d i f -
f i c u l t  d u e  t o  t h e  l a c k  o f  h i g h  o p t i c a l  p o w e r .  
N i t r o g e n  L a s e r  P u m p e d  D y e  L a s e r s .  N i t r o g e n  l a s e r s  t y p i c a l l y  
1 .  
I  
t  
5 4  
p r o d u c e  p u l s e s  o f  1  m J  w i t h  a  p u l s e  l e n g t h  o f  1 0 -
8  
S  .
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T h i s  c o r r e -
~ 
s p o n d s  t o  a  p e a k  p o w e r  o f  1 0
5  
W .  P e r h a p s  1 0  perc~nt o f  t h i s  po~~r c a n  
b e  c o n v e r t e d  t o  d y e  l i g h t  i n  t h e  5 8 0  t o  6 0 0  n m  r e g i o n  c o r r e s p o n d i n g  t o  
a  p e a k  d y e  p o w e r  o f  10~ w .
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O f  t h i s  10~ W  o f  d y e  l i g h t ,  b e t w e e n · l  a n d  
1 0  p e r c e n t
7 8  
c a n  b e  c o n v e r t e d  t o  s e c o n d  h 4 r m o n i c ,  t h u s  g i v i n g  a  p e a k  
o u t p u t  o f  1 0 0  t o  1 0 0 0  W  o f  f r e q u e n c y - d o u b l e d  d y e  l~ght.
68 
T h i s  a m o u n t  
o f  u l t r a v i o l e t  c o u t d  b e  e a s i l y  d e t e c t e d  u s i n g  a  v a r i e t y  o f  p h o t o d e t . e c -
t o t ' s .  
A  m a j o r  p r o b l e m  w i t h  n i t r o g e n  l a s e r  p u m p e d  d y e  l a s e r s  i s  t h a t  
b e c a u s e  o f  t h e  h i g h  p e a k  p o w e r  o f  t h e  p u m p  p u l s e ,  t h e  d y e  l a s e r  w i l l  
h a y e  a n  e x t r e m e l y  h i g h  gain~ W h i l e  t h i s  m i g h t  a p p e a r  t o  b e  a n  a d v a n -
t a g e ,  i t  c a n  e a s i l y  b e c o m e  a  p r o b l e m  s i n c e  t h e  l a s e r  w i l l  h a v e  a  
d  
.  h  d .  d  
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.  .  
s t r o n g  t e n  e n c y  t o  o p e r a t e  i n  t  e  s u p e r r a  1 a n t  m o  e ,  i g n o r i n g  a t -
t e m p t s  t o  c o n t r o l  b o t h  i t s  s p a t i a l  m o d e  a n d  s p e c t r a l  w i d t h .  O n e  c o u l d  
r~alistically e x p e c t  t o  h a v e  d i f f i c u l t y  g e t t i n g  t h e  d y e  l a s e r  t o  _ o p e -
r a t e  a t  w a v e l e n g t h s  o t h e r  t h a n  t h o s e  c e n t e r e d  a b o u t  t h e  d y e ' s  f l u o r e s -
c e n t  m a x i m u m .  W h a t  w o u l d  b e  d e s i r a b l e  w o u l d  b e  e i t h e r  t w o  n i t r o g e n  
l a s e r s ,  o n e  w i t h  a  l o w  e n e r g y  o u t p u t ,  a n d  a  s e c o n d  o n e  w i t h  a  l a r g e  
e n , e r g y  o u t p u t ,  o r  a  s i n g l e ,  h i g h - p o w e r e d  n i t r o g e n  l a s e r  e q u i p p e d  w i t h  
a  b e a m  s p l i t t e r  t o  s p l i t  t h e  o u t p u t  i n t o  t w o  b e a m s  o f  u n e q u a l ·  i n t e n s -
i t y .  
7 0  
T h e  l o w e r - p o w e r e d  o f  t h e  t w o  b e a m s  c o u l d  b e  u s e d  t o  p u m p  a  
s m a l l  l o w - g a i n ,  d y e  o s c i l l a t o r .  B e c a u s e  o f  t h e  l o w  g a i n  o f  t h i s  d y e  
l a \ e r ,  i t  w o u l d  b e  p o s s i b l e  t o  m a i n t a i n  t i g h t  c o n t r o l  o v e r  b o t h  i t s  
s p a t i a l  m o d e  a n d  s p e c t r a l  b a n d w i d t h .  T h e  o u t p u t  f r o m  t h i s  l o w - p o w e r e d , _  
bu~ s p e c t r a l l y  a n d  s p a t i a l l y  w e l l - b e h a v e d  d y e  l a s e r  c o u l d  t h e n  b e  
p a s s e d  t h r o u g h  a  d y e  a m p l i f i e r  p u m p e d  b y  t h e ·  s e c o n d  h i g h - p o w e r e d  
l .  
!  
•  
l  
\  
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n i t r o g e n  l a s e r  b e a m .  W h i l e  t h i s  i s  t h e  d e s i r a b l e  m e t h o d ,  i t  a d d s  u n -
d e s i r a b l e  c o m p l e x i t y  t o  t h e  s y s t e m .  N o n e t h e l e s s ,  n i t r o g e n  p u m p e d  d y e  
l a s e r s  w e r e  c o n s i d e r e d  a s  a  p o s s i b l e  l i g h t  s o u r c e .  
E x c i m e r  L a s e r  P u m p e d  D y e  L a s e r s .  E x c i m e r  l a s e r s  hav~ r e c e n t l y  
b e e n  u t i l i z e d  t o  p u m p  d y e s ,
7 1  
b u t  t h e y  w e r e  n o t  a v a i l a b l e  a t  
h
.  
t  e  i n c e p t i o n  o f  t h i s  s t u d y .  E v e n  i f  t h e y  h a d  b e e n ,  s h o r t  l a s e r  
lifetime~ a s s o c i a t e d  w i t h  u s i n g  f r e e ,  v e r y  h i g h l y  r e a c t i v e  f l u o r -
i n e  o r  o t h e r  r a r e  g a s - h a l o g e n  m i x t u r e s  w o u l d  b e  a  m a j o r  d i s a d v a n -
t a g e  w h i c h  w o u l d  p r o b a b l y  p r e c l u d e  t h e i r  u s e .  
F l a s h l a m p - P u m p e d  D y e  L a s e r s .  O r g a n i c  d y e  l a s e r s  c a n  a l s o  b e  
pu~ped u s i n g  a  h i g h  i n t e n s i t y ,  s h o r t  p u l s e  f l a s h l a m p .
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A  t y p i c a l  
f l a s h l a m p - p u m p e d  s y s t e m  m i g h t  u s e  a  x e n o n  f i l l e d  f l a s h l a m p  w i t h  a n  
e l e c t r i c a l  i n p u t  e n e r g y  o f  f r o m  a  f e w  j o u l e s  t o  s e v e r a l  h u n d r e d  
j o u l e s .  T y p i c a l  e l e c t r i c a l  i n p u t  e n e r g y  t o  d y e  l a s e r  o u t p u t  e n e r g y  
e f f i c i e n c i e s  a r e  o n  t h e  o r d e r  o f  0 . 1  p e r c e n t .
7 2  
I f  w e  c o n s i d e r  s u c h  
a  s y s t e m  w i t h  a n  i n p u t  o f  2 0  J  a n d  a  p u l s e  l e n g t h  o f  1  µ S ,  o n e  m i g h t  
e x p e c t  a  d y e  l a s e r  o u t p u t  o f  2  k W  p e a k .  A  1 . 0  p e r c e n t  d o u b l i n g  e f -
f i c i e n c y  w o u l d  r e s u l t  i n .  a  U V  o u t p u t  o f  2 0  W  p e a k ,  . a n  a m o u n t  w h i c h  i s  
s i g n i f i c a n t l y  l a r g e r  t h a n  t h e  m i n i m u m  p o w e r  n e c e s s a r y  f o r  m a k i n g  a  
l o n g - p a t h  m e a s u r e m e n t .  O n e  o f  t h e  p r i m a r y  p r o b l e m s  e x p e r i e n c e d  w i t h  a  
f  l a s h l a m p - p u m p e d  s y s t e m  i s  t h a t  o f  t h e r m o - o p t i c  d i s t o r t i o n  i n  t h e  d~e 
m e d i u m  d u e  t o  t h e  l a r g e  a m o u n t  o f  e n e r g y  i n t e r c e p t e d  b y  t h e  d y e  f r o m  
•  
t h e  f l a s h l a m p .
7 3  
T h e  e f f e c t  o f  i n t r o d u c i n g  l a r g e  a m o u n t s  o f  e n e r g y  
i n t o  t h e  d y e  s o l u t i o n  i s  n o n u n i f o r m  h e a t i n g  o f  d y e  w h i c h  c a u s e s  l a r g e  
i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  v a r i a t i o n s  a c r o s s  t h e  d y e  c e l l ;  t h e s e  i n  t u r n  
c a u s e  t h e  d y e  l a s e r  b e a m  t o  b r e a k  u p  s p a t i a l l y .  S u c h  a  b e a m  w i l l  b e  
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d i f f i c u l t  t o  f o c u s  t o  t h e  h i g h  i n t e n s i t i e s  n e c e s s a r y  f o r  e f f i c i e n t  
fr~quency d o u b l i n g .  F o r t u n a t e l y  t h i s  p r o b l e m  c a n  b e  p a r t i a l l y  a l l e v i -
a t e d  b y  u s i n g  s o l v e n t s  s u c h  a s  w a t e r  w h i c h  h a v e  a  s m a l l e r  c h a n g e  i n  
r e f r a c t i v e  i n d e x  w i t h  t e m p e r a t u r e ,  a n d  t h e r e f o r e  l e s s  o f  a  t e n d e n c y  
t o  c a u s e  b e a m  b r e a k u p  t h a n  t h e  c u s t o m a r i l y  u s e d  s o l v e n t s  s u c h  a s  
m e t h a n o l .  
C h o i c e  o f  O p t i m u m  U V  L a s e r  
T w o  d y e  l a s e r  p u m p i n g  s y s t e m s  a r e  a v a i l a b l e  w h i c h  c o u l d  p r o d u c e  
u s e f u l  a m o u n t s  o f  s e c o n d  h a r m o n i c  w h i l e  r e q u i r i n g  o n l y  r e l a t i v e l y  l o w  
c o s t s .  S i n c e  t h e  c o s t  o f  c o n s t r u c t i o n  i s  ~a h i g h l y  r e l e v a n t  p a r a m e t e r  
i n  t h e  s e l e c t i o n  o f  a n y  d y e  l a s e r  f o r  u s e  i n  a  p o l l u t i o n  m o n i t o r i n g  
s y s t e m ,  t h e  n i t r o g e n  a n d  f l a s h l a m p - p u m p e d  d y e  l a s e r s  w e r e  e x a m i n e d  i n  
t e r m s  o f  t h e i r  m a t e r i a l  c o s t .  T h e  e s t i m a t e d  m a t e r i a l  c o s t  o f  build~ng 
t h e  v a r i o u s  f r e q u e n c y - d o u b l e d  d y e  l a s e r  s y s t e m s  i s  s h o w n  i n  T a b l e  I I .  
A s  c a n  b e  s e e n  f r o m  T a b l e  I I ,  b o t h  o f  t h e  p r o p o s e d  s y s t e m s  a p -
p e a r e d  t o  h a v e  r o u g h l y  t h e  s a m e  c o m p o n e n t  c o s t s .  T h e  m a i n  c o s t  i n  
e i t h e r  s y s t e m  w i l l  b e  l a b o r ,  a  c o s t  w h i c h  c o u l d  e a s i l y  a m o u n t  t o  
$ 5 , 0 0 0  p e r  l a s e r .  I t  s h o u l d  a l s o  b e  p o i n t e d  o u t  t h a t  t h e  a f o r e m e n -
t i o n e d  e s t i m a t e s  a r e  t h e  c o s t s  o f  t h e  l i g h t  s o u r c e  a l o n e t  a n d  d o  n o t  
r e f l e c t  t h e  a d d i t i o n a l  c o s t  o f  t h e  d e t e c t o r  a n d  d a t a  h a n d l i n g  e l e c -
t r o n i c s .  T h i s  c o s t  c o u l d  e a s i l y  a m o u n t  t o  a n  a d d i t i o n a l  $ 1 0 , 0 0 0 ,  t h u s  
r a i s i n g  t h e  t o t a l  s y s t e m  c o s t  t o  a r o u n d  $ 2 0 , 0 0 0 .  
W h i l e  b o t h  t h e  n i t r o g e n  l a s e r  p u m p e d  d y e  l a s e r  a n d  t h e  f l a s h l a m p -
p u m p e d  d y e  l a s e r  a p p e a r e d  t o  h a v e  t h e  s a m e  c o m p o n e n t  c o s t s t  t h e  n i t r o -
g e n  l a s e r  p u m p e d  s y s t e m  w a s  t h o u g h t  t o  h a v e  a  n u m b e r  o f  disadvanta~es 
c o m p a r e d  t o  a  f l a s h l a m p - p u m p e d  d y e  l a s e r .  T h e  h i g h  v o l t a g e  p u l s e  
I  
I  
: ·  
T A B L E  I I  
P R O J E C T E D  C O M P O N E N T  C O S T S  O F  C O N S T R U C T I N G  
A  F R E Q U E N C Y - D O U B L E D  D Y E  L A S E R  
N i t r o g e n  L a s e r  P u m p e d :  
N i t r o g e n  L a s e r  
P o w e r  S u p p l y  
Ca~acitors f o r  E n e r g y  S t o r a g e  
M i s c e l l a n e o u s  
D y e  L a s e r  
D y e  C e l l  
O p t i c s  
D y e ,  S o l v e n t  a n d  P u m p  
F r e q u e n c y  D o u b l e r  
D o u b l i n g  C r y s t a l  
O p t i c s  
F ) a s h l a m p - P , u m E e d :  
D y e  L a s e r  
P o w e r  S u p p l y  
C & p a c i t o r  
O p t i c s  
D y e ,  S o l v e n t  a n d  P u m p  
M i s c e l l a n e o u s  
F l a s h  l a m p s  
F r e q u e n c y  D o u b l e r  
D o u b l i n g  C r y s t a l  
O p t i c s  
T o t a l  
T o t a l  
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$ 2 , 0 0 0  
2 5 0  
5 0 0  
5 0  
4 0 0  
1 5 0  
2 0 0  
2 0 0  
$ 3 , 7 5 0  
$ 2 , 0 0 0  
2 0 0  
3 5 0  
1 5 0  
5 0 0  
2 0 0  
2 0 0  
2 0 0  
$ 3 , 8 0 0  
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c i r c u i t r y  n e c e s s a r y  f o r  t h e  o p e r a t i o n  o f  t h e  n i t r o g e n  l a s e r  w a s  f e l t  
t o  b e  s i g n i f i c a n t l y  m o r e  d i f f i c u l t  t o  c o n s t r u c t  t h a n  t h e  e l e c t r i c a l  
d r i v e r  f o r  t h e  f l a s h l a m p - p u m p e d  l a s e r .  T h e  n i t r o g e n  l a s e r  p u m p e d  d y e  
l a s e r  w o u l d  b e  m o r e  d i f f i c u l t  t o  c o n t r o l ,  b o t h  spatia~ly a n d  s p e c t r a l -
l y ,  t h a n  i t s  l o w e r  g a i n ,  f l a s h l a m p - d r i v e n  c o u n t e r p a r t .  T h e .  f l a s h l a m p -
p u m p e d  s y s t e m  o n  t h e  o t h e r  h a n d ,  a p p e a r e d  r e l a t i v e l y  s t r a i g h t  f o r w a r d  
t o  c o n s t r u c t .  T h e  o n l y  p r o b l e m  f o r e s e e n ,  w a s  t h a t  o f  t h e r m o - o p t i c  
d i s t o r t i o n  o f  t h e  d y e  m e d i u m  b y  t h e  f l a s h l a m p ,  a  p r o b l e m  w h i c h  w a s  
b e l i e v e d  c o u l d  b e  o v e r c o m e  t h r o u g h  t h e  p r o p e r  c h o i c e  o f  d y e  s o l v e n t  a n d  
a d e q u a t e  c o o l a n t .  F o r  t h i s  r e a s o n  i t . w a s  d e c i d e d  t o  a t · t e m p t  t h e  c o n -
s t r u c t i o n  o f  a  f r e q u e n c y - d o u b l e d ,  f l a s h l a m p - p u m p e d  d y e  l a s e r ,  f o r  u s e  
i n  m o n i t o r i n g  s u l f u r  d i o x i d e  g a s  i n  t h e  n e a r  u l t r a v i o l e t .  
C H A P T E R  V  
O V E R V I E W  O F  P R O P O S E D  L O N G - P A T H  M O N I T O R  
T h e  l o n g - p a t h  s u l f u r  d i o x i d e  m o n i t o r i n g  i n s t r u m e n t  w h i c h  w a s  e n -
vi~ioned i s  s h o w n  i n  F i g u r e  9 ,  a n d  w a s  t o  u s e  a  m i c r o p r o c e s s o r - c o n -
t r o l l e d  f r e q u e n c y - d o u b l e d  d y e  l a s e r  a s  a  s o u r c e  o f  u l t r a v i o l e t  l i g h t  
i n ! t h e  3 0 0  n m  r e g i o n .  T h e  o p e r a t i o n  o f  t h e  c o m p l e t e  s y s t e m  w o u l d  b e  
a s  f o l l o w s .  T h e  m i c r o p r o c e s s o r  w o u l d  t u n e  t h e  d y e  l a s e r  a n d  frequ~n-
c y - d o u b l e r  t o  a  w a v e l e n g t h  A 1  c o r r e s p o n d i n g  t o  a  m i n i m u m  i n  t h e  s u l f u r  
d i o x i d e  a b s o r p t i o n  s p e c t r u m .  T h e  p o s i t i o n  o f  t h e  d y e  l a s e r  a n d  f r e -
q u e n c y - d o u b l e r  t u n i n g  e l e m e n t s  w h i c h  c o r r e s p o n d e d  t o  t h i s  p a r t i c u l a r  
w a v e l e n g t h  w o u l d  b e  p r o g r a m m e d  i n t o  t h e  m i c r o p r o c e s s o r ' s  m e m o r y .  O n c e  
t h e  t u n i n g  w a s  c o m p l e t e d ,  t h e  m i c r o p r o c e s s o r  w o u l d  g i v e  t h e  c o m m a n d  
c a u s i n g  t h e  l a s e r  t o  f i r e .  A  s m a l l  · f r a c t i o n  o f  t h e  u l t r a v i o l e t  l i g h t  
w o u l d  b e  s p l i t  f r o m  t h e  o u t - g o i n g  l a s e r . b e a m  a n d  s e n t  t o  a  refe~ence 
d~tector. T h e  r e m a i n d e r  o f  t h e  b e a m  wou~d p r o c e e d  t o  t h e  t e l e s c o p e  
w h e r e  t h e  b e a m  w o u l d  b e  e x p a n d e d  t o  a  d i a m e t e r  d e t e r m i n e d  b y  t h e  a r g u -
m e n t s  i n  c h a p t e r  I I .  A t  t h e  e n d  o f  t h e  l o n g  p a t h ,  t h e  b e a m  c o u l d  b e  
c o l l e c t e d  a n d  d e t e c t e d ,  o r  a s  i s  s h o w n  i n  F i g u r e  9 ,  r e t r o - r e f l e c t e d  
b a c k  t o  t h e  t r a n s m i t t i n g  t e l e s c o p e  w h e r e  i t  w o u l d  b e  s e p a r a t e d  b y  a  
b e a m  s p l i t t e r  f r o m  t h e  o u t - g o i n g  b e a m  a n d '  r o u t e d  t o  t h e  r e t u r n  p u l s e  
d e t e c t o r .  I f  p u l s e  a v e r a g i n g  t e c h n i q u e s  w e r e  a d o p t e d  t o  r e d u c e  t h e  
e r r o r s  d u e  t o  a t m o s p h e r i c  t u r b u l e n c e ,  t h e  l a s e r  w o u l d  b e  r e p e a t e d l y  
p u l s e d  u n t i l  t h e  n e c e s s a r y  n u m b e r  o f  p u l s e s  h a d  b e e n  c o l l e c t e d .  T h e  
d y e  l a s e r  a n d  f r e q u e n c y  d o u b l e r  w o u l d  t h e n  b e  t u n e d  t o  a  s e c o n d  
1  
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C O N T R O L  
F i g .  9 .  B l o c k  d i a g r a m  o f  t h e  p r o p o s e d  l o n g  p a t h  s o
2  
m o n i t o r .  
,  
l  
6 1  
w a v e l e n g t h  A .
2  
c~rresponding t o  a  m a x i m u m  i n  t h e  s u l f u r  d i o x i d e  a b s o r p -
t i o n · s p e c t r u m  a n d  t h e  m e a s u r e m e n t  p r o c e s s  r e p e a t e d  . .  T h e  n u m p e r  o f  
w a v e l e n g t h  p a i r s  s a m p l e d  w o u l d  d e p e n d  u p o n  t h e  s e v e r i t y  o f  t h e  i n t e r -
f e r e n c e  p r o b l e m s  e n c o u n t e r e d ,  T h e  a b s o r p t i o n  s p e c t r u m  o f  s u l f u r  d i o -
x i d e  g a s  i n  t h e  3 0 0  n m  r e g i o n  i s  s h o w n  i n  F i g u r e  l o ,
3 6  
a n d  a s  c a n  b e  
see~, r o u g h l y  2 0  a b s o r p t i o n  l i n e s  e x i s t  w h i c h  w o u l d  b e  s u i t a b l e  f o r  
u s e  i n  m a k i n g  m u l t i p l e  w a v e l e n g t h  m e a s u r e m e n t s .  M o r e o v e r ,  t h e  i n t e r -
l i n e  spac~ng o f  r o u g h l y  2  r u n  s u g g e s t s  t h a t  5  a b s o r p t i o n  l i n e s  m i g h t  
l i e  w i t h i n  t h e  2 0  n m  l a s i n g  r a n g e  o f  a  d y e  s u c h  a s  r h o d a m i n e  6 G .  T o  
deter~ine the·w~velength i n t e r v a l  b e t w e e n  t h e  p e a k s  a n d  vall~ys o f  a  
p a r t i c u l a r  a b s o ! p t i o n  l i n e ,  o n e  m u s t  u s e  h i g h  r e s o l u t i o n  a b s o r p t i o n  
s p e c t r a  s u . c h  a s  s h o w n  i n .  F i g u r e  . 1 1 .  
6  
A s  c a n  b e  s e e n ,  ' o n l y  a  f e w  
t~nths o f .  a  n a n o m e t e r  s e p a r a t e  t h e  p e a k s  a n d  v a l l e y s  o f  a  p a r t i c u l a r  
a b s o r p t i o n  l i n e . .  A s  c a n ·  a l s o  b e  s e e n ,  t o  f u l l y  u t i l i z e .  t h e  i n t e r f e r -
e n c e  r e j e c t i o n  p o t e n t i a l  p~ovided b y  s u c h  a  n a r r o w  w a v e l e n g t h  i n t e r -
v a l ,  t h e  l i n e w i d t h  o f  ~he.dye·laser s h o u l d  b e  o n  t h e  o r d e r  o f  1 0  
p e r c e n t  o r  l e s s  o f  t h e  peak-to~valley wavelen~th i n t e r v a l ,  a n d  t h e  
w a v e l e n g t h  stabil~ty o f  t h e  l a s e r  s h o u l d  · b e  s i m i l a r l y  t i g h t . ·  I t  
s h o u l d  b e  n o t e d  t h a t  h i g h  r e s o l u t i o n  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  w e r e  n 6 t  
a v a i l a b l e  a t  t h e  t i m e  t h e ·  d y e  - l a s e r  w a s  bei~g c o n s t r u c t e d ,  a n d  t h e r e -
f o r e  i t  w a s  n o t  · p o s s i b l e  t o • . · e s t a b l i s h  t h e  nec.es~:;ary t o l e r a n c e s  o n  t h e  
l a s e r ' s  sp~ctral s p r e a d  a n d  w a v e l e n g t h  s t a b i l i t y .  
A  b l o c k  d i a g r a m  o f  f h e  de~ecfion e l e c t r o n i c s  i s  s h o w n · · i n  
F i g u r e  1 2 .  A  f r a c t i o n  o f  t h e  o u t p u t  p u l s e  f a l l s  o n  t~e r e f e r e n c e  d e -
t e c t o r  w h i l e  t h e  r e m a i n d e r  o f  t h e  ~ulse p r o c e e d s  o n  t o  t h e  t e l . e s c a p e .  
Th~ p e a k  o u t p u t  f r o m  ~he p h o t o d e t e c t o r  w i l l  b e .  d e t e c t e d  a n d  r e t a i n e d  
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W A V E L E N G T H  ( n m )  
F i g .  1 1 .  H i g h  r e s o l u t i o n  a b s o r p t i o n  s p e c t r a  o f  s u l f u r  d i o x i d e  g a s .  
( R e f .  6 . )  
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P E A K  
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6 5  
h y  t h e  p e a k  s a m p l e  a n d  h o l d . m o d u l e .  T h i s  s t e p  i s  n e c e s s a r y  b e c a u s e  
a n ' a l o g  t o  d i g i t a l  c o n v e r t e r s ,  t h e  n e x t  s t e p  i n  t h e  d e t e c t i o n  p r o c e s s ,  
r e q u i r e  o n  t h e  o r d e r  o f  4 0  µ s  t o  c o n v e r t  a n  a n a l o g  v o l t a g e  l~vel t o  a  
d i g i t a l  o u t p u t ,
7 4  
a n d  t h e r e f o r e  c a n n o t  b e  d i r e c t l y  t i e d  t o  t h e  p h o t o -
d e t e c t o r  w h o s e  o u t p u t  w i l l  o n l y  b e  a  f e w  m i c r o s e c o n d s  l o n g .  D i g i t a l  
c o n v e r s i o n  i s  h i g h l y  d e s i r a b l e  b e c a u s e  s i g n a l s  w h i c h  a r e  s t o r e d  i n  
d i g i t a l  f o r m  a r e  i n h e r e n t l y  i n s e n s i t i v e  t o  pro~lems w h i c h  p l a g u e  a n a -
l o g  s t o r a g e  d e v i c e s  s u c h  a s  s t o r a g e  c a p a c i t o r  l e a k a g e  a n d  f i n i t e  a m -
1
) .  f .  .  .  d  
p  1  i e r  i n p u t  i m p e  a n c e s .  
A l l  f o u r  o f  t h e  p e a k  s a m p l e  h o l d  m o d u l e s  
a n d  a n a l o g  t o  d i g i t a l  c o n v e r t e r s  a r e  i d e n t i c a l  a n d  i t  i s  n o t  ne~essary 
t o  d e s c r i b e  t h e  o t h e r  t h r e e .  T h e  d i g i t a l  o u t p u t  f r o m  t h e  A / D  c o n v e r t -
e r s  i s  s t o r e d  b y  t h e  m i c r o p r o c e s s o r  a n d ,  i n  t h e  c a s e  o f  a  t w 6  w a v e -
l e n g t h  m e a s u r e m e n t ,  w h e n  t h e  d i g i t a l  v a l u e s  f o r  I  ( A
1
) ,  I ( A 1 ) ,  I  ( A 2 ) ,  
0  0  
a n d  I ( A 2 )  h a v e  b e e n  s t o r e d ,  t h e  c o n c e n t r a t i o n  c a n  b e  c a l c u l a t e d  b y  t h e  
m i c r o p r o c e s s o r  u s i n g  ( 2 . 5 ) .  T h i s  f i n a l  v a l u e  f o r  t h e  p o l l u t a n t • s  c o n -
c e n t r a t i o n  c a n  b e  v i s u a l l y  d i s p l a y e d  u s i n g  a  s i m p l e  d i g i t a l  r e a d o u t ,  
o r  s t o r e d  o n  a  p e r m a n e n t  r e c o r d i n g  m e d i u m  s u c h  a s  m a g n e t i c  t a p e .  T h i s  
c o m p l e t e s  t h e  d e s c r i p t i o n  o f  t h e  o p t i c s  u s e d  t o  t r a n s m i t  a n d  r e c e i v e  
t h e  l a s e r  b e a m  a n d  t h e  e l e c t r o n i c s  n e c e s s a r y  t o  d e t e c t  t h e  l a s e r  b e a m  
a n d  t u r n  t h e  i n f o r m a t i o n  c o n t a i n e d  i n  t h e  o p t i c a l  p u l s e  h e i g h t s  i n t o  
a n  o u t p u t  i n d i c a t i v e  o f  t h e  s u l f u r  d i o x i d e  c o n c e n t r a t i o n  o v e ' r  t h e  l o n g  
p a t h .  
T h e  b l o c k  d i a g r a m  f o r  t h e  f r e q u e n c y - d o u b l e d  f l a s h l a m p - p u m p e d  d y e  
l a s e r  w h i c h  w a s  t o  s e r v e  a s  t h e  u l t r a v i o l e t  l i g h t .  s o u r c e  f o r ·  t h e  l o n g -
p a t h  s u l f u r  d i o x i d e  m o n i t o r  i s  s h o w n  i n  F i g u r e  1 3 .  T h e  e l e c t r i c a l  
e n e r g y  n e c e s s a r y  t o  p o w e r  t h e  d y e  l a s e r  i s  p r o d u c e d  b y  a  h i g h  v o l t a g e  
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D .  C .  p o w e r  s u p p l y  a n d  i s  s t o r e d  i n  a  h i g h  v o l t a g e  e n e r g y  d i s c h a r g e  
a c i t o r .  T h e  c a p a c i t o r  i s  u s u a l l y  o n e  e s p e c i a l l y  d e s i g n e d  f o r  d i s -
e  s e r v i c e ,  b e i n g  c a p a b l e  o f  b e i n g  r a p i d l y  d i s c h a r g e d .  W h e n  t h e  
c a p a c i t o r  i s  ' f u l l y  c h a r g e d  a n d  a  l a s e r  p u l s e  i s  d e s i r e d ,  t h e  s w i t c h  
c o n n e c t i n g  t h e  e n e r g y  s t o r a g e  c a p a c i t o r  t o  t h e  d y e  l a s e r  f l a · s h l a m p  i s  
c l o s e d .  T h e  s w i t c h  m u s t  b e  c a p a b l e  o f  h o l d i n g  o f f  p o t e n t i a l s  o f  m a n y  
t h o u s a n d s  o f  v o l t s ,  a n d  w h e n  c l o s e d  p a s s  c u r r e n t s  o f  s e v e r a l  t h o u s a n d  
a~ps. I n  p r a c t i c e  i t  i s  t y p i c a l l y  i n  t h e  f o r m  o f  a  t r i g g e r e d  s p a r k  
g a p ,  a l t h o u g h  h y d r o g e n  t h y r a t r o n s  h a v e  a l s o  b e e n  u s e d .  C u r r e n t  s u p -
p l i e d  b y  t h e  ~apacitor f l o w s  t h r o u g h  t h e  g a s  i n  t h e  f l a s h l a m p ,  h e a t i n g  
t h e  g a s  t o  t e m p e r a t u r e s  w h i c h  c a n  r e a c h  m a n y  t h o u s a n d s  o f  d e g r e e s  
K e l v i n .  T h e  f l a s h l a m p  a n d  a  f l o w t u b e  c o n t a i n i n g  t h e  d y e  a r e  g e n e r . a l l y  
p l a c e d  a t  t h e  o p p o s i t e  f o c i  o f  a n  e l l i p t i c a l  c a v i t y  s u c h  t h a t  l i g h t  
f r o m  t h e  h o t  g a s  w i t h i n  t h e  f l a s h l a m p  i s  f o c u s s e d  b y  t h e  r e f l e c t i v e  
e l l i p t i c a l  s u r f a c e  o n t o  t h e  g l a s s  t u b e  c o n t a i n i n g  t h e  l a s e r  d y e .  T h a t  
p o r t i o n  o f  t h e  f l a s h l a m p  l i g h t  w h i c h  l i e s  w i t h i n  t h e  a b s o r p t i o n  s p e c -
t r u m  o f  t h e  d y e  e x c i t e s  t h e  d y e  m o l e c u l e s  w h i c h  b e c o m e  d e - e x c i t e d  b y ·  
r a d i a t i n g  l i g h t  i n  t h e  f o r m  o f  f l u o r e s c e n c e .  I f  t h e  f l a s h l a m p  p u l s e  
i s  s t r o n g  a n d  a  l a r g e  e n o u g h  n u m b e r  o f  t h e  d y e  m o l e c u l e s  a r e  e x c i t e d ,  
l a s i n g  c a n  o c c u r .  T h e  d y e  c e l l  i s  p l a c e d  b e t w e e n  t w o  m i r r o r s  f o r m i n g  
w h a t  i s  t e r m e d  t h e  l a s e r  r e s o n a t o r .  I n  o r d e r  f o r ·  l i g h t  t o  r e p e a t e d l y  
p~ss t h r o u g h  t h e  d y e  c e l l  a n d  b e  amplifi~d, t h e  t w o  m i r r o r s  w h i c h  f o r m  
t h e .  r e s o n a t o r  m u s t  b e  a l i g n e d  s u c h  t h a t  t h e i r  r e f l e c t i n g  s u r f a c e s  a r e  
p e r p e n d i c u l a r  t o  a  c o m m o n  a x i s  w h i c h  p a s s e s  t h r o u g h  t h e  d y e  m e d i u m .  
T h e  a n g u l a r  t o l e r a n c e  o n  t h e  m i r r o r  a l i g n n e n t  i s  o n  t h e  o r d e r  o f  a  
f r a c t i o n  o f  a  m i l l i r a d i a n ,  a  n u m b e r  w h i c h  p o i n t s  t o  t h e  n e e d  f o r  
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m i r r o r  m o u n t s  w h o s e  a n g l e  c a n  b e  p r e c i s e l y  a n d  s m o o t h l y  a d j u s t e d .  T h e  
d y e  l a s e r . o u t p u t  w a v e l e n g t h  c a n  . b e  t u n e d  b y  i n s e r t i n g  a  p r i s m  b e t w e e n  
t h e  t o t a l l y  r e f l e c t i n g  m i r r o r  a n d  t h e  d y e  c e l l ,  i n  w h i c h  c a s e  t u n i n g  
i s  a c c o m p l i s h e d . b y  r o t a t i n g  t h e  t o t a l l y  r e f l e c t i n g  m i r r o r .  A  s e c o n d .  
m e t h o d  i s  t o  r e p l a c e  t h e  t o t a l l y  r e f l e c t i n g  m i r r o r  w i t h  a  d i f f r a c t i o n  
g r a t i n g  w h i c h  i s  a l s o  t u n e d  v i a  r o t a t i o n .  I n  t h e  p r o p o s e d  p o l l u t i o n  
m o n i t o r ,  t h e  r o t a t i o n  o f  t h e  t u n i n g  e l e m e n t  w a s  t o  b e  a c c o m p l i s h e d  v i a  
a  s t e p p i n g  m o t o r  d r i v e n  s c r e w  w h i c h  w o u l d  p u s h  a g a i n s t  a  l e v e r  a r m  
w h i c h  w o u l d  i n  t u r n  r o t a t e  t h e  t u n i n g  e l e m e n t  a s  s h o w n  i n  F i g u r e  1 4 .  
T h e  p r e c i s e  a m o u n t  o f  t a b l e  r o t a t i o n  w i l l  d e p e n d  u p o n  t h e  n u m b e r  o f  
v o l t a g e  p u l s e s  f e d  i n t o  t h e  s t e p p i n g  m o t o r  s i n c e  t h e  s t e p p i n g  m o t o r  
t u r n s  a  p r e c i s e  a m o u n t  f o r  e a c h  a p p l i e d  p u l s e .  T h e  n u m b e r  o f  v o l t a g e  
p u l s e s  n e c e s s a r y  t o  t u n e  t h e  d y e  l a s e r  t o  a  w a v e l e n g t h  c o r r e s p o n d i n g  
t o  a  p o l l u t a n t  a b s o r p t i o n  l i n e  i s  a  q u a n t i t y  w h i c h  c a n  b e  s t o r e d  i n  t h e  
m e m o r y  o f  a  s m a l l  a n d  i n c r e a s i n g l y  i n e x p e n s i v e  m i n i c o m p u t e r .  T h e  s a m e  
m i n i c o m p u t e r  c a n  b e  u s e d  t o  c o n t r o l  t h e '  f i r i n g  o f  t h e  l a s e r  a n 9  p r o -
c e s s  t h e  r e c e i v e d  d a t a .  W i t h  t h e  a d d i t i o n  o f  a  p u m p  t o  c i r c u l a t e  t h e  
d y e  t h r o u g h  t h e  d y e  c e l l ,  t h e  l i s t  o f  m a j o r  c o m p o n e n t s  n e c e s s a r y  t o  
p r o d u c e  p u l s e s  o f  t u n a b l e  v i s i b l e  l i g h t  i s  c o m p l e t e .  
A l l  t h a t  i s  r e q u i r e d  t o  c o n v e r t  v i s i b l e  l i g h t  t o  u l t r a v i o l e t  
l i g h t ,  a n d  t h e r e f o r e  c o m p l e t e  t h e  H g h t  s o u r c e  f o r  t h e  p o l l u t a n t  m o n i -
t o r ,  i s  a  f r e q u e n c y  d o u b l i n g  c r y s t a l .  F o r  t h e  c o n v e r s i o n  t o  b e  e f f i c -
i e n t ,  t h e  i n t e n s i t y  o f  t h e  v i s i b l e  l i g h t  s h o u l d  b e  o n  t h e  o r d e r  o f  
1 0  t o  1 0 0  m e g a w a t t s  p e r  s q u a r e  c e n t i m e t e r .  S i n c e  f e w  l a s e r s  p r o d u c e  
p u l s e s  o f  s u c h  i n t e n s i t y  d i r e c t l y ,  i t  i s  u s u a l l y  n e c e s s a r y  t o  f o c u s  
t h e  l i g h t  i n t o  t h e  f r e q u e n c y  d o u b l i n g  c r y s t a l  w i t h  a  l e n s ,  a n d  t h e n  
C E N T E R  O F '  
R O T A T I O N  " '  
~ 
R O T A R Y  
T A B L E  
M I C R O M E T E R  H E A D  
S T E P P I N G  
M O T O R  
F i g .  1 4 .  S i m p l i f i e d  r o t a t i o n a l  m o u n t  u s e d  t o  a u t o m a t i c a l l y  
r o t a t e  t u n i n g  e l e m e n t s .  
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r e c o l l i m a t e  i t  w i t h  a  s e c o n d  l e n s  a f t e r  i t  h a s  l e f t  t h e  f r e q u e n c y  
d o u b l e r .  A s  w i l l  b e  s h o w n  i n  a  l a t e r  c h a p t e r ,  t h e  f r e q u e n c y  d o u b l i n g  
c r y s t a l  m u s t  b e  p r e c i s e l y  o r i e n t e d  t o  a  p a r t i c u l a r  a n g l e  w i t h  r e s p e c t  
t o  t h e  i n c o m i n g  b e a m  i f  e f f i c i e n t  s e c o n d  h a r m o n i c  g e n e r a t i o n  i s  t o  
o c c u r ,  a n d  i t  w i l l  b e . n e c e s s a r y  t o  c h a n g e  t h e  a n g l e  e a c h  t i m e  a  d i f -
f e r e n t  w a v e l e n g t h  i s  d e s i r e d .  T h i s  a d j u s t m e n t  c a n  b e  p e r f o r m e d  b y  a  
s t e p p i n g  m o t o r  d r i v e n  r o t a r y  t a b l e  s i m i l a r  t o  t h e  o n e  d e s c r i b e d  p r e v -
i o u s l y  f o r  t u n i n g  t h e  d y e  l a s e r .  
T h e  n o n - l a s e r  p o r t i o n  o f  t h e  p o l l u t a n t  m o n i t o r  o p t i c s  w o u l d  
c o n s i s t  o f  a  s m a l l  t e l e s c o p e  t o  e x p a n d  t h e  l a s e r  b e a m  t o  t h e  d i a m e t e r  
n e c e s s a r y  f o r  p r o p a g a t i o n  o v e r  t h e  d e s i r e d  p a t h ,  a n d  a  r e m o t e  r e t r o -
r e f l e c t o r  t o  r e t u r n  t h e  t r a n s m i t t e d  b e a m  t o  t h e  t e l e s c o p e  f o r  c o l l e c -
t i o n .  T h e  a c t u a l  d e t e c t i o n  o f  t h e  r e t u r n e d  p u l s e s  ' c o u l d  b e  a c c o m -
p l i s h e d  e i t h e r  w i t h  a  p h o t o m u l t i p l i e r  o r  a  s o l i d  s t a t e  p h o t o d i o d e .  ·  
F r o m  t h a t  p o i n t  t h e  p r o b l e m  i s  o n e  o f  c o m p u t i n g  t h e  p o l l u t a n t  c o n c e n -
t r a t i o n  f r o m  t h e  d e t e c t o r  o u t p u t s .  
I n  t h e  n e x t  t w o  c h a p t e r s  t h e  d y e  l a s e r  a n d  f r e q u e n c y  d o u b l e r  
w i l l  b e  m o r e  t h o r o u g h l y  a n a l y z e d  a n d  c o n s t r u c t i o n  d e t a i l s  g i v e n .  I n  
t h e  l a s t  c h a p t e r  t h e  p e r f o r m a n c e  o f  t h e  f r e q u e n c y - d o u b l e d  f l a s h l a m p -
p u m p e d  d y e  l a s e r  w i l l  b e  d e t a i l e d .  
C H A P T E R  V I  
D E S I G N  A N D  C O N S T R U C T I O N  O F  A  F L A S H L A M P - P U M P E D  D Y E  L A S E R  
I n  t h i s  c h a p t e r  t h e  d e s i g n  a n d  c o n s t r u c t i o n  o f  t h e  f l a s h l a m p -
p u m p e d  d y e  l a s e r  w i l l  b e  d e t a i l e d .  T h e  f i r s t  s e c t i o n  i s  a  d e s c r i p t i v e  
o n e  a n d  d e s c r i b e s  t h e  e n e r g y  t r a n s f e r  p r o c e s s e s  w h i c h  t a k e  p l a c e  w i t h -
i n  a n  e x c i t e d  d y e  m o l e c u l e .  T h e  p u r p o s e  o f  t h e  s e c t i o n  i s  t o  d e m o n -
s t r a t e  t h e  n e e d  f o r  a  s h o r t  d u r a t i o n  f l a s h l a m p  p u l s e . .  I n  t h e  s e c o n d  
s e c t i o n  a n  e s t i m a t e  o f  t h e  p u l s e  l e n g t h  w h i c h  m i g h t  b e  o b t a i n e d  f r o m  a  
r e a l i s t i c  f l a s h l a m p  i s  m a d e .  S e c t i o n  t h r e e  d e s c r i b e s  t h e  a c t u a l  c o n -
s t r u c t i o n  o f  t h e  f l a s h l a m p _  s y s t e m  a n d  c o m p a r e s  i t s  o p e r a t i o n  w i t h  t h e  
a n a l y t i c a l  r e s u l t s  o f  t h e  p r e v i o u s  s e c t i o n .  T h e  f o u r t h  s e c t i o n  d e a l s  
w i t h  t h e  o p t i c a l  c a v i t y  u s e d  t o  c o u p l e  t h e  l i g h t  f r o m  t h e  f l a s h l a m p  
i n t o  t h e  d y e  c e l l  a n d  a l s o  b r i e f l y  d e s c r i b e s  t h e  p u m p  s y s t e m  u s e d  t o  
c i r c u l a t e  t h e  d y e .  S e c t i o n  f i v e  d e s c r i b e s  t h e  c o m p o n e n t s  o f  t h e  l a s e r  
r e s o n a t o r  a n d  e x a m i n e s  b o t h  a n a l y t i c a l l y  a n d  e x p e r i m e n t a l l y  t h e  u s e  o f  
a  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  a n d  a  p r i s m  a s  t u n i n g  e l e m e n t s  f o r  t h e  d y e  l a s e r .  
I n  t h e  f i n a l  s e c t i o n  a  m e t h o d  f o r  r a p i d l y  t u n i n g  t h e  ~ye l a s e r  t o  m o r e  
t h a n  o n e  w a v e l e n g t h  w i t h i n  a  s i n g l e  d y e  l a s e r  p u l s e  ~ill b e  d e s c r i b e d .  
E n e r g y  T r a n s f e r  P a t h w a y s  i n  E x c i t e d  S t a t e  D y e  M o l e c u l e s  
T h e  o r g a n i c  d y e s  w h i c h  a r e  t h e  a c t i v e  m e d i u m  i n  t h e  d y e  l a s e r  a r e  
t y p i c a l l y  a  m u l t i - r i n g  o r g a n i c  c o m p o u n d  w i t h  s u b s t i t u t i o n a l  g r o u p s  
p o s i t i o n e d  a b o u t  t h e  p e r i m e t e r  o f  t h e  b a s i c  c o m p o u n d .  V i r t u a l l y  a l l  
o f  t h e  d y e s  i n  u s e  t o d a y  o r i g i n a t e  f r o m  o n e  o f  t h r e e  b a s i c  c h e m i c a l  
. ,  
I  
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c o m p o u n d s :  t h e  c o u m a r i n s ,  t h e  x a n t h e n e s ,  a n d  t h e  o x a z i n e s .
7 5  
T h e  a b s o r p t i o n  a n d  e m i s s i o n  s p e c t r a  o f  o r g a n i c  d y e s  a r e  t y p i c a l -
l y  v e r y  b r o a d  f u n c t i o n s  o f  w a v e l e n g t h  a s  o p p o s e d  t o  t h e  n a r r o w  a b s o r p -
t i o n  s p e c t r a  o b t a i n e d .  f r o m  g a s e s  a n d  s o l i d s  ( s e e  F i g .  1 5 ) .  T h e  r e a s o n  
i s  t h a t  u n l i k e  m o s t  s o l i d s  a n d  g a s e s ,  o r g a n i c  d y e s  b e c a u s e  o f  t h e i r  
r e l a t i v e l y  c o m p l i c a t e d  c h e m i c a l  s t r u c t u r e ,  h a v e  a  l a r g e  n u m b e r  o f  
v i b r a t i o n a l  a n d  r o t a t i o n a l  m o d e s  p o s s i b l e .  A  t y p i c a l  d y e  m o l e c u l e  
w i t h  5 0  a t o m s  m i g h t  p o s s e s s  1 5 0  v i b r a t i o n a l  m o d e s ;  w i t h  e a c h  m o d e  c o n -
t r i b u t i n g  a  s m a l l  a m o u n t  o f  e n e r g y  ~E o n  t o p  o f  t h e  e n e r g y  d u e  t o  t h e  
v  
e x c i t e d  e l e c t r o n .  I n  a d d i t i o n  t o  t h e  c l o s e l y  s p a c e d  v i b r a t i o n a l  
t r a n s i t i o n s ,  t h e r e  a r e  a  l a r g e  n u m b e r  o f  e v e n  m o r e  c l o s e l y  s p a c e d  r o -
t a t i o n a l  t r a n s i t i o n s  b e t w e e n  e a c h  v i b r a t o n a l  t r a n s i t i o n .  T h e  r e s u l t  ·  
i s  a  v i r t u a l  c o n t i n u u m  o f  t r a n s i t i o n s  p r o d u c i n g  a  b r o a d  a b s o r p t i o n  a n d  
e m i s s i o n  l i n e .  I n  a  d y e  l a s e r ,  d y e  m o l e c u l e s  a u e  p u m p e d  t o  a  h i g h l y i n g  
s i n g l e t  s t a t e  f r o m  t h e  g r o u n d  s t a t e  b y  a b s o r b i n g  a  p h o t o n . o f  p u m p  
l i g h t  ( s e e  F i g .  1 6 ) .  T h e s e  e x c i t e d  s t a t e  m o l e c u l e s  r a p i d l y  l o s e  
e n e r g y  t h r o u g h  r a d i a t i o n l e s s  t r a n s i t i o n s  u n t i l  t h e y  r e a c h  o n e  o f  t h e  
l o w e r  l y i n g  l e v e l s  o f  t h e  f i r s t  e x c i t e d  s i n g l e t  s t a t e .  O n c e ·  i n ·  · t h e  
f i r s t  e x c i t e d  s i n g l e t  s t a t e ,  t h e  d y e  m o l e c u l e  m a y  r e t u r n  t o  t h e  g r o u n d  
s t a t e  t h r o u g h  o n e  o f  t w o  m a i n  r o u t e s .  T h e  p r e f e r r e d  r o u t e  i s  t h r o u g h  
f l u o r e s c e n c e .  I n  t h e  l a s e r  d y e  r h o d a m i n e  6 G ,  8 5  p e r c e n t  o f  t h e  e x -
c i t e d  s i n g l e t  s t a t e  m o l e c u l e s  c a n  r e t u r n  t o  t h e  g r o u n d  s t a t e  v i a  t h e  
f l u o r e s c e n c e  m e c h a n i s m .
6 9  
T h e  s e c o n d  n o n - e m i t t i n g  p r o c e s s  b y  w h i c h  
e x c i t e d  s t a t e  m o l e c u l e s  c a n  r e t u r n  t o  t h e  g r o u n d  s t a t e  i s  v i a  a  s l o w  
t w o  s t e p  p r o c e s s  t h r o u g h  t h e  t r i p l e t  s t a t e .  T r a n s i t i o n s  t o  t h e  t r i p -
l e t  s t a t e  f r o m  t h e  s i n g l e t  s t a t e ,  a n d  f r o m  t h e  t r i p l e t  s t a t e  t o  t h e  
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H I G H  L Y I N G  
E X C I T E D  S I N G L E T  
S T A T E  L E V E L S  
-
L O W  L Y I N G  
E X C I T E D  S I N G L E T  S T A T E  
P U M P  L I G H T  
A B S O R P T I O N ·  
F L U O R E S C E N C E  
'  
L A S I N G  
'  
G R O U N D  S T A T E  
7 4  
S P I N  F O R B I D D E N  S I N G L E T  
S T A T E  T R I P L E T  S T A T E  
T R A N S I T I O N  
T R I P L E T  S T A T E  
S L O W ,  R A D I A T I O N -
L E S S  T R A N S I T I O N  
'  
F i g .  1 6 .  E n e r g y  l e v e l s  a n d  t r a n s i t i o n s  r e l e v a n t  t o  a n  o r g a n i c  
d y e  l a s e r .  
7 5  
g r o u n d  s t a t e  o c c u r  a t  a  v e r y  s l o w  r a t e  s i n c e  t h e y  a r e  s p i n  f o r b i d d e n .
7 9  
T h o s e  d y e  m o l e c u l e s  w h i c h  d o  e n d  u p  i n  t h e  t r i p l e t  s t a t e  c o n s i t u t e  a  
s e v e r e  o p t i c a l  l o s s  m e c h a n i s m  i n  a  d y e  l a s e r ,  s i n c e  t h e  t r i p l e t -
t r i p l e t  a b s o r p t i o n  s p e c t r u m  o v e r l a p s  t h e  d y e  l a s e r ' s  o u t p u t  s p e c t r u m .  
I n  p u l s e d  d y e  l a s e r s  h a v i n g  p u l s e  l e n g t h s  l o n g e r  t h a n  a  f e w  h u n d r e d  
n a n o s e c o n d s ,  t h e  t r i p l e t  s t a t e  a b s o r p t i o n  l o s s e s  c a n  b e c o m e  s o  l a r g P  
a s  t o  a c t u a l l y  c a u s e  t h e  d y e  l a s e r  t o  c e a s e  l a s i n g .
7 6  
A  n u m b e r  o f  
a d d i t i v e s  h a v e  b e e n  f o u n d  t o  i n c r e a s e  t h e  t r i p l e t  s t a t e  t o  g r o u n d  
s t a t e  t r a n s i t i o n  r a t e ,
1 7
-
7 9  
a n d  t h u s  a l l o w  l o n g  p u l s e  c~so µ s )  ope~a-
t i o n  o f  f l a s h l a m p - p u m p e d  d y e  l a s e r s  w i t h  a  n u m b e r  o f  d y e s  s p a h n i n g  t h e  
v i s i b l e  r e g i o n  o f  t h e  s p e c t r u m .  H o w e v e r  f o r  o n e  r e a s o n  o r · a n o t h e r ,  
t r i p l e t  s t a t e  q u e n c h i n g  a g e n t s ,  o t h e r  t h a n  t h e  n o r m a l l y  p r e s e n t  a m o u n t  
o f . d i s s o l v e d  o x y g e n ,  a r e  n o t  w i d e l y  u s e d .  O n e  p o s s i b l e  r e a s o n  ' f o r  t h e  
la~k o f  u s e  o f  o n e  s u c h  a d d i t i v e ,  c y c l o o c t a t e t r a e n e  ( C O T ) ,  m a y  b e  
c h e m i c a l  i n s t a b i l i t y .  I n  o u r  l a b o r a t o r y  a n  u n o p e n e d  b o t t l e  o f  C O T  w a s  
f o u n d  t o  h a v e  d e c o m p o s e d  a f t e r  l e s s  t h a n  o n e  y e a r  e v e n  t h o u g h  i t  . w a s  
n o t  s u b j e c t e d  t o  t e m p e r a t u r e  e x t r e m e s  o r  h i g h  l i g h t  l e v e l s .  T h e  u s u a l  
p r a c t i c e  f o r  r e d u c i n g  t r i p l e t  s t a t e  e f f e c t s  i s  t o  u s e  a s  s h o r t  a n  o p t i -
c a l  e x c i t a t i o n  p u l s e  a s  i s  p r a c t i c a l ,  a  p r a c t i c e  w h i c h  w a s  f o l l o w e d  i n  
d e s i g n i n g  t h e  f l a s h l a m p  s y s t e m  f o r  o u r  d y e  l a s e r .  E a r l y  a n a l y t i c a l  
s t u d i e s  o f  t h e  e f f e c t  o f  f l a s h l a m p  p u l s e  d u r a t i o n  o n  d y e  l a s e r  o p e r a -
t i o n  i n d i c a t e  t h a t  t r i p l e t  s t a t e  l o s s e s  ~an p r e v e n t  l a s i n g  i f  t h e  
f l a s h l a m p  p u l s e  i s  n o t  i n t e n s e  e n o u g h  t o  p r o m o t e  l a s i n g  w i t h i n  t h e  
f i r s t  m i c r o s e c o n d  a f t e r  t h e  i n i t i a t i o n  o f  t h e  f l a s h l a m p  p u l s e .
7 7  
M o r e o v e r ,  s i n c e  t r i p l e t  s t a t e  l o s s e s  w i l l  c o n t i n u e  t o  a c c u m u l a t e  
t h r o u g h o u t  t h e  d u r a t i o n  o f  t h e  f l a s h l a m p  p u l s e ,  t h u s  d e g r a d i n g  t h e  
7 6  
d y e  l a s e r ' s  e f f i c i e n c y ,  a  w i s e  s t r a t e g y  i s  t o  e m p l o y  a s  s h o r t  a  f l a s h -
l a m p  p u l s e  a s  p o s s i b l e .  I n  t h e  n e x t  s e c t i o n  a n  e s t i m a t e  o f  t h e  e x -
p e c t e d  f l a s h l a m p  p u l s e  l e n g t h  w i l l  b e  m a d e .  
A n a l y s i s  a n d  D e s i g n  o f  F l a s h l a m p  S y s t e m  
B e c a u s e  o f  t h e  r e q u i r e d  s h o r t  d u r a t i o n  o f  t h e  p u m p i n g  p u l s e  i~ 
i s  i m p o r t a n t  t o  c a l c u l a t e  t h e  p u l s e  l e n g t h  w h i c h  m i g h t  c o m e  f r o m  a  
r e a l i s t i c  f l a s h l a m p  p u m p i n g  s y s t e m .  S u c h  a  s y s t e m  i s  s h o w n  i n  
F i g u r e  1 7 .  I n  t h i s  s y s t e m  e l e c t r i c a l  e n e r g y  i s  s t o r e d  b y  c h a r g i n g  a  
l o w  i n d u c t a n c e  e n e r g y  d i s c h a r g e  c a p a c i t o r  t o  a  h i g h  v o l t a g e ,  t y p i c a l l y  
1 0  t o  4 0  k V .  T h e  c h a r g i n g  r e s i s t o r  p r e v e n t s  t h e  h i g h  v o l t a g e  s u p p l y  
f r o m .  p r o v i d i n g  e n o u g h  c u r r e n t  t o  h o l d  t h e  l a m p  a n d  s p a r k g a p  i n  c o n -
d u c t i o n  o n c e  t r i g g e r e d .  O n c e . t h e  c a p a c i t o r  i s  f u l l y  c h a r g e d ,  i t  i s  
c o n n e c t e d  t o  t h e  f l a s h l a m p  u s i n g  a  t r i g g e r e d  s p a r k g a p .  T h e  f l a s h l a m p  
g o e s  f r o m  a  n o n - c o n d u c t i n g  s t a t e  t o  c o n d u c t i n g  s t a t e  a l m o s t  i n s t a n t l y ,  
s i n c e  t h e  a p p l i e d  v o l t a g e  o f  1 0  k i l o v o l t s  o r  m o r e  i s  m u c h  h i g h e r  t h a n  
t h e  s e l f - b r e a k d o w n  v o l t a g e  o f  a  f l a s h l a m p  f i l l e d  w i t h  a  n o b l e  g a s  
(~ 5 0 0  V / i n c h ) .
8 0  
T h e  h i g h  c u r r e n t  w h i c h  f l o w s  d u r i n g  t h e  d i s c h a r g e  
c r e a t e s  a n  e x t r e m e l y  h o t  p l a s m a  i n s i d e  t h e  f l a s h l a m p .  T h e  p l a s m a  e m i t s  
l i g h t  i n  a  s p e c t r a l  d i s t r i b u t i o n  w h i c h  c a n  b e  c l o s e l y .  a p p r o x i m a t e d  b y  
a  blackbody.~
1 
B e c a u s e  o f  t h e  r e l a t i v e l y  h i g h  t e m p e r . a t u r e  f o u n d  i n  
h i g h  c u r r e n t  d e n s i t y  p l a s m a s ,  t h e  r e s u l t a n t  e m i s s i o n  i s  p e a k e d  i n  t h e  
n e a r  u l t r a v i o l e t  a n d  v i s i b l e  s p e c t r a l  r e g i o n s  w h e r e  t h e  a b s o r p t i o n  
b a n d s  o f  l a s e r  d y e s  a p p e a r .  I f  o n e  n e g l e c t s  t h e  i n d u c t a n c e  o f  t h e  
c a p a c i t o r  (~ 1 .  5  x  1 0 -
8  
H )
8 2  
a n d  t h e  c a p a c i t a n c e  o f  t h e  U . a . s h l a m p  
l e a d s  
(~ 1 0 -
1 2  
F ) ,
8 3  
t h e n  o n e  c a n  u s e  t h e  g r e a t l y  s i m p l i f i e d  
1  
I  
7 7  
T R I G G E R E D  S P A R K G A P  
C H A R G I N G  R E S I S T O R  
' · - - - - -
H V  
P O W E R  
S U P P L Y  
E N E R G Y  
S T O R A G E  
C A P A C I T O R  
F L A S H L A M P  
F i g .  1 7 .  S i m p l i f i e d  d i a g r a m  o f  a  c a p a c i t o r  d i s c h a r g e  p o w e r e d  
f l a s h l a m p  p u m p i n g  s y s t e m .  
1  
j  
I  
7 8  
e q u i v a l e n t  c i r c u i t  s h o w n  i n  F i g u r e  1 8  t o  c~lculate t h e  f l a s h l a m p  p u l s e  
l e n g t h .  
T h e  i n d u c t a n c e  o f  t h e  l e a d s  c a n  b e  a p p r o x i m a t e d  b y  a s s u m i n g  t h e  
c i r c u i t  t o  b e  a  t w o  w i r e  t r a n s m i s s i o n  l i n e .  T h e  i n d u c t a n c e  o f  a  t w o  
w i r e  t r a n s m i s s i o n  l i n e  o f  l e n g t h  i  
.  .  .  1  b  8 3  
i s  g i v e n  a p p r o x i m a t e  y  y :  
w h e r e :  
µ o .  ( d )  
L  ' V  7 f  i n  a  i  
µ  =  p e r m i t t i v i t y  o f  f r e e  s p a c e  
0  
d  =  t h e  w i r e  s p a c i n g  
a  =  t h e  w i r e  r a d i u s  
i  =  t h e  l e n g t h  o f  t h e  t r a n s m i s s i o n  l i n e .  
( 6 . 1 )  
U s i n g  r e a l i s t i c  v a l u e s  o f  2 . 5  c m  f o r  d ,  0 . 2 5  c m  f o r  a ,  a n d  a  l e n g t h  o f  
4  
~ t  
1 5  c m ,
8 4  
w e  a r r i v e  a t  a  v a l u e  o f  0 . 1 4  µ H  f o r  t h e  e s t i m a t e d  c i r c u i t  i n -
d u c t a n c e .  T h i s  v a l u e  o f  t h e  i n d u c t a n c e  i s  m u c h  l a r g e r  t h a n  t h a t  a s -
s o c i a t e d  w i t h  t h e  c a p a c i t o r  a n d  c a n  p r o b a b l y  b e  s a f e l y  u s e d  a s  a  f i r s t  
o r d e r  e s t i m a t e  f o r  t h e  t o t a l  c i r c u i t  i n d u c t a n c e .  
T h e  v a l u e  o f  t h e  e n e r g y  s t o r a g e  c a p a c i t o r  i n  t h e  c i r c u i t  w a s  d e -
t e r m i n e d  f r o m  e n e r g y  s t o r a g e  c o n s i d e r a t i o n s .  T h e  e n e r g y  s t o r e d  b y  a  
.  .  .  b  7  
c a p a c i t o r  i s  g i v e n  y :  
E  =  . ! .  c v
2  
2  
( 6 . 2 )  
w h e r e  
E  =  t h e  e n e r g y  s t o r e d  i n  t h e  c a p a c i t o r  
C  =  t h e  c a p a c i t a n c e  o f  t h e  c a p a c i t o r  
V  =  t h e  v o l t a g e  a c r o s s  t h e  c a p a c i t o r .  
I t  w a s  f e l t  t h a t  t h e  e n e r g y  s t o r a g e  c a p a c i t o r  s h o u l d  h a v e  t h e  
I  
I  
!  
T R I G G E R E D  
S P A R K G A P  
F L A S H L A M P  
E N E R G Y  S T O R A G E  
~CI T O R  
1 4  
d  
· I  
7 9  
R ,  
F i g .  1 8 .  S i m p l i f i e d  f l a s h l a m p  p u m p i n g  s y s t e m  s h o w i n g  o n l y  t h o s e  
c o m p o n e n t s  a n d  p a r a m e t e r s  u s e d  i n  e s t i m a t i n g  t h e  f l a s h l a m p  p u l s e  
l e n g t h .  
8 0  
c a p a b i l i t y  o f  d e l i v e r i n g  1 0 0  J o u l e s  o f  e l e c t r i c a l  e n e r g y  t o  t h e  f l a s h -
l a m p .  I t  w a s  a l s o  f e l t  t h a t  2 0 , 0 0 0  v o l t s  r e p r e s e n t e d  a n  u p p e r  b o u n d  
o n  o u r  h i g h  v o l t a g e  c a p a b i l i t y ,  s i n c e  b e y o n d  t h i s  v o l t a g e  t h e  p r o b l e m s  
o f  c o r o n a  a n d  b r e a k d o w n  r a p i d l y  i n c r e a s e  m a k i n g  c o n s t r u c t i o n  m o r e  
d i f f i c u l t .  I n s e r t i n g  t h e s e  v a l u e s  o f  E  a n d  V  i n t o  ( 6 . 2 ) ,  o n e  a r r i v e s  
a t  t h e  r e q u i r e d  v a l u e  o f  c a p a c i t a n c e  o f  0 . 5  ' ) J F .  
T h e  q u a n t i t i e s  n e c e s s a r y  f o r  t h e  c a l c u l a t i o n  o f  t h e  e x c i t a t i o n  
p u l s e  d u r a t i o n  h a v e  n o w  b e e n  d e t e r m i n e d ,  e x c e p t  f o r  t h e  r e s i s t a n c e  i n  
th~ c i r c u i t .  T h e  r e s i s t a n c e  a s s o c i a t e d  w i t h  t h e  f l a s h l a m p  i s  a  h i g h l y  
v a r i a b l e  f u n c t i o n  o f  t h e  g a s  i n  t h e  l a m p ,  t h e  l a m p  d i a m e t e r ,  e t c .  
F r o m  e x p e r i e n c e ,  t h e  r e s i s t a n c e  o f  a  c o n d u c t i n g  f l a s h l a m p  i s  s u c h  t h a t  
i t  w i l l  t y p i c a l l y  p r o d u c e  a  s l i g h t l y  u n d e r d a m p e d  d i s c h a r g e ,  t h e  p u l s e  
l e n g t h  o f  w h i c h  w i l l  b e  o n  t h e  o r d e r  o f :
7  
l ' p  : : : :  1 r l i : C  
( 6 . 3 )  
U s i n g  o u r  p r e v i o u s l y  d e t e r m i n e d  v a l u e s  f o r  L a n d  C ,  0 . 1 4  µ H a n d  0 . 5  µ F  
r e s p e c t i v e l y  i n  ( 6 . 3 ) ,  o n e  g e t s  a  p u l s e  l e n g t h  o f  l '  ~ 0 . 8 3  µ s .  T h i s  
p  
c a l c u l a t e d  p u l s e  l e n g t h  i s  i n  a g r e e m e n t  w i t h  e x p e r i m e n t a l l y  d e t e r m i n e d  
p u l s e  l e n g t h s  f r o m  s i m i l a r  s y s t e m s ,  a n d  i s  l e s s  t h a n  o n e  m i c r o s e c o n d  
l o n g ,  w h i c h  m e a n s  t h a t  t h e  t r i p l e t  s t a t e  l o s s e s  s h o u l d  n o t  b e c o m e  
e x t r e m e l y  l a r g e .  
I t  i s  a l s o  i n t e r e s t i n g  t o  c a l c u l a t e  t h e  d a m p i n g  f a c t o r  f o r  t h e  
d i s c h a r g e .  I t  i s  t h i s  f a c t o r  w h i c h  w i l l  i n d i c a t e  w h e t h e r  t h e  L C  d~s-
c h a r g e  i s  u n d e r d a m p e d ,  c r i t i c a l l y  d a m p e d ,  o r  o v e r d a m p e d .  A  c r i t i c a l l y  
d a m p e d  p u l s e  w i l l  d e l i v e r  t h e  g r e a t e s t  a m o u n t  o f  e n e r g y  t o  t h e  f l a s h -
l a m p  i n  t h e  l e a s t  a m o u n t  o f  t i m e .
8 6  
F o r  s h o r t  p u l s e  f l a s h l a m p s  s u c h  
8 1  
a s  u s e d ·  i n  t h i s  l a s e r ,  t h e  d a m p i n g  f a c t o r  i s  g i v e n  b y :  
8 6  
a  =  1 . 2  i  [  c 2 ] 1 / 4  
d .  2 E L  
( 6 . 4 )  
where~. a n d  d  a r e  t h e  f l a s h l a m p ' s  l e n g t h  a n d  d i a m e t e r  i n  c o n s i s t e n t  
u n i t s .  E v a l u a t i n g  ( 6 . 4 )  f o r  a  f l a s h l a m p  l e n g t h  o f  7 . 5  c m ,  a  di~m~ter 
o f  0 . 2  c m ,  a n d  u s i n g  t h e  p r e v i o u s  v a l u e s  f o r  c a p a c i t a n c e ,  ind~ctance, 
a n d  s t o r e d  e n e r g y ,  w e  g e t  a  v a l u e  f o r  a  o f  r o u g h l y  0 . 5 .  T h i s  i s  l e s s  
t h a n  t h e  v a l u e  f o r  a  c r i t i c a l l y  d a m p e d  p u l s e  ( a =  0.8),
8
~ a n d  m e a n s  .  
t h a t  t h e  c u r r e n t  p u l s e  f r o m  t h e  c a p a c i t o r  w i l l  t e n d  . t o  b e  u n d e r d a m p e d .  
T h e  a m o u n t  o f  u n d e r d a m p i n g  i s  s m a l l ,  h o w e v e r ,  a n d  t h e  c a p a c i t o r  w i l l  
s t i l l  b e  a b l e  t o  deliv~r 9 0  p e r c e n t  o f  i t s  e n e r g y  t o  t h e  l a m p  wit~in 
t h e  c a l c u l a t e d  p u l s e l e n g t h  o f  0 . 8 3  m i c r o s e c o n d s .  F o r  f l a s h l a m p  l i f e -
t i m e  r e a s o n s  w h i c h  w i l l  b e  d e t a i l e d  i n  a  l a t e r  s e c t i o n ,  t h e  l a m p  w a s  
n o r m a l l y  o p e r a t e d  a t  e n e r g i e s  m u c h  l o w e r  t h a n  t h e  1 0 0  J  v a l u e  u s e d  i n  
c a l c u l a t i o n ,  a  f a c t o r  w h i c h  w o u l d  y i e l d  a  d a m p i n g  f a c t o r  c l o s e r  t o  t h e  
i d e a l ,  c r i t i c a l l y  d a m p e d  v a l u e  o f  0 . 8 .  
F l a s h l a m p  D r i v e r  S y s t e m  
A  f l a s h l a m p  d r i v e r  s y s t e m  v e r y  s i m i l a r  t o  t h e  o n e  j u s t  d e s c r i b e d  
w a s  c o n s t r u c t e d  f o r  u s e  w i t h  t h e  d y e  l a s e r .  I n  t h i s  s e c t i o n  a  m o r e  
d e t a i l e d  d e s c r i p t i o n  w i l l  b e  g i v e n  o f  t h e  h i g h  v o l t a g e  p o w e r  s u p p l y ,  
t h e  e n e r g y  s t o r a g e  c a p a c i t o r ,  t h e  t r i g g e r e d  s p a r k g a p  a n d  i t s  a s s o c i -
a t e d  t r i g g e r  c i r c u i t r y ,  a n d  f i n a l l y  t h e  f l a s h l a m p  i t s e l f .  
H i g h  V o l t a g e  P o w e r  S u p p l y .  T h e  h i g h  v o l t a g e  p o w e r  s u p p l y  u s e d  
t o  c h a r g e  t h e  e n e r g y  s t o r a g e  c a p a c i t o r  w a s  s p e c i a l l y  c o n s t r u c t e d  a t  
P o r t l a n d  S t a t e  U n i v e r s i t y ,  a n d  a  s i m p l i f i e d  s c h e m a t i c  d i a g r a m  i s  s h o w n  
i n  F i g u r e  1 9 .  L i n e  v o l t a g e  o f  1 1 5  V A C  w a s  f i r s t  a p p l i e d  t o  t h e  i n p u t  
11
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w i n d i n g s  o f  a  1 0  A  R M S  a u t o t r a n s f o r m e r .  T h e  v a r i a b l e  v o l t a g e  o u t p u t  
f r o m  t h e  a u t o t r a n s f o r m e r  s e c o n d a r y  w a s  c o n n e c t e d  t o  t h e  p r i m a r y  s i d e  
o f  a  s p e c i a l l y  c o n s t r u c t e d  h i g h  v o l t a g e  s t e p - u p  t r a n s f o r m e r  f o r m i n g  
t h e  b a s i s  f o r  a  v a r i a b l e  h i g h  v o l t a g e  p o w e r  s u p p l y .  T h e  s t e p - u p  
t r a n s f o r m e r  h a d  a  p r i m a r y - t o - s e c o n d a r y  t u r n s  r a t i o  o f  l : 1 2 3  a n d  u s e d  
p a p e r  a n d  o i l  i n s u l a t i o n .  T h e  h i g h  v o l t a g e  A . C .  f r o m  t h e  t r a n s f o r m e r  
w a s  r e c t i f i e d  u s i n g  b r i d g e  a r r a n g e m e n t ,  e a c h  l e g  o f  ' W h i c h  b a d  f o r t y ,  
8 0 0  V ,  1  A  s i l i c o n  d i o d e s  i n  s e r i e s .  E a c h  d i o d e  w a s  p a r a l l e l e d  b y  
b o t h  a  1  m n ,  2  w  r e s i s t o r  t o  i n s u r e  t h a t  t h e  h i g h  v o l t a g e  w o u l d  b e  ' .  
e q u a l l y  d i s t r i b u t e d  a c r o s s  · e a c h  o f  t h e  d i o d e s ,  a n d  a  . 0 1  µ F ,  1 0 0 0  V  
c e r a m i c  d i s c  c a p a c i t o r  t o  b y p a s s  a n y  f a s t  ' t r a n s i e n t s  w h i c h  m i g h t  a l s o  
d a m a g e  t h e  d i o d e s .  T w o  i d e n t i c a l ,  l a r g e - f a c e  p a n e l  m e t e r s  w e r e  u s e d  
t o  m o n i t o r  t h e  o u t p u t  volt~ge a n d  o u t p u t  c u r r e n t  f r o m  t h e  p o w e r  s u p p l y .  
.  .  
T h e  m e t e r s  h a d  a  f u l l  s c a l e  d e f l e c t i o n  s e n s i t i v i t y  o f  1 0 0  m A  a n d  c o u l d  
b e  u s e d  f o r  t h e  c u r r e n t  m o n i t o r i n g  f u n c t i o n  d i r e c t l y .  F o r  v o l t a g e  
m o n i t o r i n g  t h e  m e t e r  w o u l d  h a v e  c o n s i t u t e d  a n  u n r e a s o n a b l y  l a r g e  d r a i n  
u p o n  t h e  s u p p l y .  T h i s  p r o b l e m  w a s  o v e r c o m e  b y  u s i n g  a n  o p e r a t i o n a l  
a m p l i f i e r  a s  a  c u r r e n t  a m p l i f i e r  t o  p r o v i 4 e  t h e  n e c e s s a r y  c u r r e n t  
b o o s t .  A  2 0 k n ,  4 0  W  r e s i s t o r  w a s  u s e d  a s  a  c u r r e n t  l i m i t e r  i n  t h e  
o u t p u t  h i g h  v o l t a g e  l e a d .  
E n e r g y  S t o r a g e  C a p a c i t o r .  T h e  e n e r g y  s t o r a g e  c a p a c i t o r  h a d  a  
c a p a c i t a n c e  b f  . O S  µ F  an~~ould s t o r e  1 0 0  ~ o f  e n e r g y  a t ·  i t s  r a t e d  
v o l t a g e  o f  2 0  k V .  I t  w a s  ~urchased f r o m  C o n d e n s e r  P r o d u c t s  a n d  h a d  
a n  i n t e r n a l  i n d u c t a n c e  o f  · 1 5  n H  a c c o r d i n g  t o  i t s  m a n u f a c t u r e r .  
T r i g g e r e d  S p a r k  G a p .  T h e  t r i g g e r e d  s p a r k g a p  w h i c h  w a s  c o n -
s t r u c t e d  i s  s h o w n  i n  F i g u r e  2 0 ,  a n d  w a s  d e s i g n e d  t o  f i t  c o a x i a l l y  
1  
T U N G S T E N  T R I G G E R  
- E L E C T R O D E  
G L A S S  C A P I L L A R Y  
- T U B I N G  I N S U L A T O R  
T H R E A D E D  B R A S S  R O D  
B R A S S  N U T  
A L U M I N U M  P L A T E  T O  
B O L T  S P A R K  G A P  T O  
E N D  O F  C A P A C I T O R  
N Y L O N  E L E C T R O D E  
H O L D E R  
8 4  
H E A V Y  M E T A L  D I S C H A R G E  
E L E C T R O D E S  
F i g .  2 0 .  D i a g r a m  o f  s p a r k  g a p  u s e d  t o  f i r e  l a s e r .  
N U T  
R O D  
8 5  
i n s i d e  t h e  c y l i n d r i c a l  c a p a c i t o r ,  t h u s  minimi~ing t h e  i n d u c t a n c e  o f  t h e  
c i r c u i t .  T h e  m a i n  d i s c h a r g e  e l e c t r o d e s  w e r e  c o n s t r u c t e d  o f  a  t u n g s t e n  
a l l o y  c a l l e d  " h e a v y  m e . t a l "  s u p p l i e d  b y  M a l l o r y  M e t a l s ,  I n c .  T h e  t u n g -
s t e n  a l l o y  i s  a  p r o d u c t  o f  p o w d e r  m e t a l l u r g y  t e c h n o l o g y  a n d  i s  c o m p o s e d  
o f  9 4  p e r c e n t  t u n g s t e n  p o w d e r  h e l d  t o g e t h e r  i n  4  p e r c e n t  c o p p e r  - 2  
p e r c e n t  n i c k e l  " b i n d e r . "  T h e  e n d  p r o d u c t  i s  a  m a t e r i a l  h i g h l y  m a c h i n -
a b l e  w h i l e  r e t a i n i n g  t h e  r e f r a c t o r y  p r o p e r t i e s  o f  p u r e  t u n g s t e n .  T h e  
t r i g g e r  e l e c t r o d e  w a s  t h o r i a t e d  t u n g s t e n  w i r e  w h i c h  w a s  i n s u l a t e d  f r o m  
t h e  m a i n  d i s c h a r g e  e l e c t r o d e  b y  p a s s i n g  i t  t h r o u g h  t h e  c e n t e r  o f  a  
p i e c e  o f  6  n n n  O . D .  c a p i l l a r y  g l a s s  t u b i n g .  E l e c t r i c a l  c o n n e c t i o n  t o  
t h e  t r i g g e r  w i r e  w a s  b y  m e a n s  o f  a  s m a l l  s o l d e r  l u g  w h i c h  w a s  s i l v e r  
s o l d e r e d  t o  t h e  t r i g g e r  w i r e .  T h e  h o l d o f f  o f  t h e  g a p  c o u l d  b e  a d j u s -
t e d  b y  v a r y i n g  t h e  s p a r k g a p ' s  m a i n  e l e c t r o d e  s p a c i n g .  T h e  s p a r k g a p  
p r o v e d  t o  b e  o n e  o f  t h e  mo~t r e l i a b l e  p a r t s  o f  t h e  l a s e r ,  r e q u i r i n g  
n o  m a i n t e n a n c e  o t h e r  t h a n  o c c a s i o n a l  c l e a n i n g .  T h e  m e a s u r e d  m a x i m u m  
h o l d  o f f  v o l t a g e  a n d  m i n i m u m  t r i g g e r a b l e  v o l t a g e  a s  a  f u n c t i o n  o f  
e l e c t r o d e  s p a c i n g  i s  s h o w n  i n  F i g u r e  2 1 .  
T h e  s p a r k g a p  w a s  t r i g g e r e d  i n t o  c o n d u c t i o n  b y  a  h i g h  v o l t a g e  
p u l s e  a p p l i e d  b e t w e e n  t h e  t r i g g e r  e l e c t r o d e  a n d  t h e  m a i n  e l e c t r o d e  
i n t o  w h i c h  t h e  t r i g g e r  e l e c t r o d e  c o a x i a l l y  f i t s .  T h e  h i g h  v o l t a g e  
t r i g g e r  p u l s e  w a s  p r o d u c e d  b y  d i s c h a r g i n g  a  0 . 4 7  µ F  c a p a c i t o r  c h a r g e d  
t o  a p p r o x i m a t e l y  4 0 0  V ,  t h r o u g h  t h e  prim~ry o f  a  s t e p - u p  t r a n s f o r m e r  
w h i c h  w a s  v e r y  s i m i l a r  t o  a n  a u t o m o b i l e  i g n i t i o n  t r a n s f o r m e r  
( s e e  F i g .  2 2 ) .  W h i l e  i t  i s  p o s s i b l e  t o  u s e  a  s t a n d a r d  a u t o m o b i l e  i g -
n i t i o n  c o i l  t o  t r i g g e r  t h e  s p a r k g a p ,  t h e  n e c e s s i t y  o f  f l o a t i n g  t h e  
s e c o n d a r y  s i d e  o f  t h e  t r a n s f o r m e r  f o r c e d  t h e  w i n d i n g  o f  a  - s p e c i a l  
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S I L I C O N  
C O N T R O L L E D  
R E C T I F I E R  
6 0 0  V ,  1 0  A  
+ 4 0 0  v  
C H A R G I N G  R E S I S T O R  
S T E P  U P  T R A N S F O R M E R  
1 : 1 5 3  
H I G H  V O L T A G E  
P U L S E  O U T  
F i g .  2 2 .  S i m p l i f i e d  s c h e m a t i c  o f  t h e  c i r c u i t  u s e d  t o  t r i g g e r  
t h e  t r i g g e r e d  s p a r k  g a p .  
8 7  
8 8 ·  
t r i g g e r  t r a n s f o r m e r .  T h e  t r i g g e r  t r a n s f o r m e r  w a s  w o u n d  - 0 n  a  s m a l l  
e p o x y - g l a s s  b o b b i n  w h i c h  w a s  . f a b r i c a t e d  f r o m  p r i n t e d  c i r c u i t  b o a r d .  
T h e  p r i m a r y  c o n s i s t e d  o f  1 0  t u r n s  o f  n u m b e r  1 4  m a g n e t  w i r e  w h i l e  t h e  
s e c o n d a r y  c o n s i s t e d  o f  1 5 3 0  t u r n s  o f  n u m b e r  3 7  m a g n e t  w i r e ,  t h u s  g i v -
i n g  a  s t e p  u p  r a t i o  o f  1 5 3  t o  l .  A f t e r  n u m e r o u s  a t t e m p t s  t o  p o t  t h e  
t r a n s f o r m e r  i n  e p o x y  f a i l e d ,  i t  w a s  f i n a l l y  d e c i d e d  t o  i n n n e r s e  t h e  
t r a n s f o r m e r  i n  t r a n s f o r m e r  o i l .  W h i l e  t h i s  s o l u t i o n  t o  t h e  i n s u l a t i o n  
p r o b l e m  i s  e s t h e t i c a l l y  l e s s  p l e a s i n g  t h a n  p o t t i n g ,  i t  i s  v i r t u a l l y  
f o o l p r o o f .  I n  t h i s  w a y ,  ~ 5 0  k V  t r i g g e r  p u l s e s  f o r  t h e  s p a r k g a p  w e r e  
o b t a i n e d .  T h e  t i m i n g  p u l s e s  t o  t r i g g e r  t h e  s p a r k g a p  w e r e  p r o v i d e d  b y  
a n  e x t e r n a l  p u l s e  g e n e r a t o r  a n d  t h e  e n t i r e  t r i g g e r e d  s p a r k g a p  s y s t e m  
w a s  c a p a b l e  o f  o p e r a t i n g  a t  p u l s e  r a t e s  o f  s e v e r a l  H z .  
F l a s h l a m p  C o n s t r u c t i o n .  T h e  f i r s t  f l a s h l a m p s  t o  b e  u s e d  i n  t h e  
d y e  l a s e r  h a d  a  7 . 5  c m  a r c  l e n g t h  a n d  w e r e  c o n s t r u c t e d  f r o m  7  n n n  O . D .  
f u s e d  s i l i c a  t u b e  w i t h  1  m m w a 1 l s  ( s e e  F i g .  2 3 ) .  T h e  e l e c t r o d e s  w e r e  
m a c h i n e d  f r o m  s t a i n l e s s  s t e e l  r o d .  T h e  f l a s h l a m p  w a s  o p e r a t e d  w i t h  a  
l o w  s t a t i c  p r e s s u r e  (~ 5  T o r r )  a i r  f i l l ,  a n d  w a s  e v a c u a t e d  t h r o u g h  a  
s i d e a r m  o n  t h e  c a t h o d e  e n d  o f  t h e  l a m p .  
S e v e r a l  p r o b l e m s  w e r e  n o t e d  i n  u s i n g  t h e  e v a c u a t e d  f l a s h l a m p s .  
T h e  f i r s t  p r o b l e m  w a s  t h e  d i f f i c u l t y  i n  s e a l i n g  t h e  e l e c t r o d e s  t o  t h e  
q u a r t z  t u b i n g .  A l l  a t t e m p t s  t o  e p o x y  t h e  e l e c t r o d e s  t o  t h e  t u b i n g  
f a i l e d ,  a  f a c t o r  a t t r i b u t a b l e  t o  t h e  dif~erences i n  t h e r m a l  e x p a n s i o n  
b e t w e e n  t h e  s t a i n l e s s  e l e c t r o d e s  a n d  t h e  f u s e d  s i l i c a  l a m p  j a c k e t .  
W h e n  t h e  e l e c t r o d e s  w e r e  a t t a c h e d  b y  w r a p p i n g  a  p i e c e  o f  t a p e  a r o u n d  
t h e  f l a s h l a m p - e l e c t r o d e  i n t e r f a c e ,  t h e  t a p e  r u p t u r e d  a f t e r  a  f e w  s h o t s  
d u e  t o  t h e  e x p l o s i v e  h i g h  p r e s s u r e  s h o c k  w a v e  g e n e r a t e d  d u r i n g  t h e  
1  
I  
l  
I  
S T A I N L E S S  S T E E L  E L E C T R O D E S  
7  m m  O D ,  1  m m  W A L L  
F U S E D  S I L I C A  T U B I N G  
7 . 5  c m  
A R C  L E N G T H  
S I D E  A R M  F O R  E V A C U A T I O N  
F i g .  2 3 .  L o w  p r e s s u r e  a i r  f i l l e d  f l a s h  l a m p .  
8 9  
d i s c h a r g e  m a k i n g  i t  i m p o s s i b l e  t o  m a i n t a i n  a  l o w  p r e s s u r e  i n  t h e  
a r c  r e g i o n .  
A  s e c o n d  p r o b l e m  w a s  t h a t  t h e  s t a i n l e s s  e l e c t r o d e s  e x p e r i e n c e d  
s e r i o u s  s p u t t e r i n g  w h i c h  w o u l d  c o a t  t h e  i n s i d e  o f  t h e  q u a r t z  t u b e  
w i t h  a b l a t e d  m a t e r i a l .  A  n u m b e r  o f  d i f f e r e n t  s t a i n l e s s  s t e e l  
e l e c t r o d e  g e o m e t r i e s  w e r e  t r i e d  i n  a n  e f f o r t  t o  a l l e v i a t e  t h e  
s p u t t e r i n g  p r o b l e m ,  h o w e v e r  n o n e  o f  t h e  d e s i g n s  p r o v e d  s u c c e s s f u l .  
A  t n o r e  s u c c e s s f u l  d e s i g n  u s e d  b r a s s  e l e c t r o d e s  f i t t e d  w i t h  h e a v y  
m e t a l  t i p s  o n  t h e  d i s c h a r g e  e n d .  T h e  t u n g s t e n  t i p s  e l i m i n a t e d  
m u c h  o f  t h e  s p u t t e r i n g  p r o b l e m .  A  s e c o n d  d e p o s i t  p r o b l e m  w h i c h  
9 0  
w a s  n o t  a l l e v i a t e d  b y  t h e  t u n g s t e n  e l e c t r o d e s  w a s  t h e  b u i l d u p  o f  
w h a t  w a s  a s s u m e d  t o  b e  r e d u c e d  s i l i c o n  a r o u n d  th~ e l e c t r o d e .  T h e  
s i l i c o n  o r i g i n a t e s  f r o m  t h e  f l a s h l a m p  w a l l ,  a  s m a l l  p o r t i o n  o f  w h i c h  
i s  a b l a t e d  a w a y  o n  e a c h  s h o t .  A s  w i l l  b e  n o t e d  l a t e r ,  t h i s  p r o b l e m  
p r o v e d  t o  b e  t h e  u l t i m a t e  l i f e t i m e  l i m i t a t i o n .  
T h e  m a j o r  p r o b l e m  w i t h  t h e  e v a c u a t e d  a i r  f l a s h l a m p s  w a s  t h e i r  
p o o r  e l e c t r i c a l  t o  l i g h t  c o n v e r s i o n  e f f i c i e n c y .  B a s e d  o n  c o n v e r s a -
t i o n s  w i t h  N e i l  S a n d o w  o f  C h r o m a t i x  a n d  J o h n  C l a r k  o f  t h e  U n i v e r s i t y  
o f  C a l i f o r n i a  a t  B e r k e l e y ,  i t  w a s  d e c i d e d  t o  s w i t c h  t o  a  f l a s h l a m p  
w h i c h  u s e d  a r g o n  g a s  a t  o n e  a t m o s p h e r e  i n s t e a d  o f  l o w  pr~ssure a i r .  
A r g o n ,  e v e n  a t  a t m o s p h e r i c  p r e s s u r e ,  c a n  b e  e a s i l y  m a d e  c o n d u c t i n g  
b y  t h e  a p p l i c a t i o n  o f  a n  e l e c t r i c a l  f i e l d  p f  a p p r o x i m a t e l y  5 0 0  V / i n ) S O  
a n d  r . e p o r t e d l y  e m i t t e d  m u c h  m o r e  l i g h t  t h a n  a  l a m p  f i l l e d  w i t h  a i r  
a t  l o w  p r e s s u r e .  
T h e  m o d i f i e d  f l a s h l a m p  i s  s h o w n  i n  F i g  2 4 .  T h e  e l e c t r o d e s  
f o r  t h e  a r g o n  f i l l e d  l a m p s  w e r e  a t t a c h e d  t o  t h e  q u a r t z  t u b i n g  t h r o u g h  
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a  3 / 8  i n c h  N y l o s e a l  t e e  c o n n e c t o r .  T h i s  m e t h o d  e l i m i n a t e d  t h e  
t r o u b l e s o m e  e p o x y  s e a l s .  I n  a d d i t i o n  t h e  s i d e  i n l e t  i n  t h e  t e e  
p r o v i d e d  a  c o n v e n i e n t  p o r t  f o r  introduct~on a n d  e x h a u s t  o~ g a s .  T h e  
f l a s h l a m p  w a s  c o n s t r u c t e d  f r o m  p i e c e s  o f  9 . 5  m m  O D  f u s e d  s i l i c a  
c a p i l l a r y  t u b i n g  w i t h  2  m m  b o r e .  T h e  e l e c t r o d e s  w e r e  p i e c e s  o f  
. 0 6 3  i n .  d i a m e t e r ,  t h o r i a t e d  t u n g s t e n  w e l d i n g  r o d  w h i c h  w e r e  
s i l v e r  s o l d e r e d  i n t o  . 3 7 5  i n .  O D  b r a s s  r o d .  T h e  t u n g s t e n  r o d  
e x t e n d e d  i n t o  t h e  q u a r t z  t u b i n g  b o r e ,  l e a v i n g  3  i n c h e s  o f  a r c  
l e n g t h .  T h e s e  a r g o n  f i l l e d  f l a s h l a m p s  w e r e  c a p a b l e  o f  t h r e e  h o u r s  
o f  c o n t i n u o u s  o p e r a t i o n  a t  2 5  J  i n p u t  ~nd 1  H z .  A f t e r  r o u g h l y  
1 0 , 0 0 0  s h o t s ,  d e p o s i t s  o f  r e d u c e d  s i l i c o n  w o u l d  b l o c k  t h e  n a r r o w  
a n n u l a r  g a p  b e t w e e n  t h e  t u n g s t e n  e l e c t r o d e  a n d  t h e  f u s e d  s i l i c a  
t u b i n g  t h u s  s t o p p i n g  t h e  f l o w  o f  f r e s h  a r g o n .  A  d i s t i n c t l y  v i s i b l e  
e n l a r g e m e n t  d u e  t o  e r o s i o n  o f  t h e  b o r e  b y  t h e  h o t  p l a s m a  c o u l d  
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a l s o  b e  s e e n  a t  t h i s  p o i n t .  M i c r o m e t e r  m e a s u r e m e n t s  i n d i c a t e d  a  
r a d i a l  e n l a r g e m e n t  o f  r o u g h l y  .02~ i n c h . a f t e r  - 1 0 , 0 0 0  s h o t s .  W h i l e  
v i s i b l e  d a m a g e  o t h e r  t h a n  t h e  a b l a t e d  w a l l  c o u l d  n o t  b e  s e e n ,  i t  i s  
a s s u m e d  t h a t  s m a l l  c r a c k s  w e r e  d e v e l o p i n g  i n  t h e  f l a s h l a m p  w a l l s ,  
s i n c e  t h e  f l a s h l a m p s  w e r e  s u b j e c t  t o  e x p l o s i v e  f a i l u r e  a f t e r  - 1 8 , 0 0 0  
s h o t s  w i t h  2 5  J  i n p u t .  
D e s p i t e  t h e  a f o r e m e n t i o n e d  p r o b l e m s ,  t h e  a r g o n  f l a s h l a m p s  w e r e  
t h e  m o s t  s a t i s f a c t o r y  i n  t h a t  t h e y  w e r e  c a p a b l e  o f  t h r e e  t o  f i v e  
h o u r s  o f  o p e r a t i o n  a t  1  H z  a n d  2 5  J  a n d  p r o v i d e d  a t  l e a s t  l i m i t e d  
o p e r a t i o n  a t  f u l l  b a n k  e n e r g y  ( - 7 5  J ) ,  w h e r e a s  t h e  e a r l i e r  a i r - f i l l e d  
l a m p s  d i d  n o t .  M o r e o v e r ,  t h e y  p r o d u c e d  a  s i g n i f i c a n t  ( - 2 0 % )  r e d u c t i o n  
i n  t h e  a m o u n t  o f  e n e r g y  n e c e s s a r y  f o r  t h e  d y e  l a s e r  t o  r e a c h  t h r e s h h o l d ,  
l  
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a n d  t h e  d y e  l a s e r  l i g h t - o u t  t o  e n e r g y - i n  e f f i c i e n c y  a p p r o a c h e d  0 . 1  
p e r c e n t ,  a  v a l u e  c l o s e  t o  t h a t  a c h i e v e d  b y  d y e  l a s e r s  c i t e d  i n  t h e  
l i t e r a t u r e .  I t  s h o u l d  b e  n o t e d  t h a t  a n y  c h a n g e s  w h i c h  c a n  b e  m a d e  
w h i c h  i n c r e a s e  t h e  e f f i c i e n c y  o f  t h e  d y e  l a s e r  w i l l  p r o d u c e  a  d r a s t i c  
i n c r e a s e  i n  f l a s h l a m p  l i f e t i m e  f o r  t h e  s a m e  l a s e r  o u t p u t  e n e r g y ,  s i n c e  
f l a s h l a m p  l i f e t i m e  N  ( i n  s h o t s )  i s  r e l a t e d  t o  l a m p  i n p u t  e n e r g y  ( i n  
J o u l e s )  b y  : 8
7  
N  =Gx~ 
a . s  
w h e r e  E  i s  t h e  s i n g l e  s h o t  e x p l o s i o n  e n e r g y  ( i n  J o u l e s ) .  
x  
( 6 , 5 )  
I t  w a s  s u g g e s t e d  t h a t  a n  a d d i t i o n a l  i n c r e a s e  i n  t h e  e f f i c i e n c y  
o f  t h e  f l a s h l a m p  c o u l d  b e  a c h i e v e d  i f  t h e  f i l l  p r e s s u r e  o f  t h e  l a m p .  
w a s  r e d u c e d  f r o m  r o u g h l y  1  a t m o s p h e r e  t o  1 / 2  t o  1 / 3  a t m o s p h e r e .  T e s t s  
w e r e  c o n d u c t e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  v a l i d i t y  o f  t h i s  s u g g e s t i o n .  O v e r  
t h e  p r e s s u r e  r a n g e  o f  0 . 1  a t m o s p h e r e  t o . 1  a t m o s p h e r e ,  n o  i n c r e a s e  i n  
e f f i c i e n c y  w a s  f o u n d .  F o r  t h i s  r e a s o n  t h e  l a m p s  w e r e  o p e r a t e d  w i t h  
f l o w i n g  a r g o n  g a s  a t  a p p r o x i m a t e l y  1  a t m o s p h e r e .  O p e r a t i o n  a t  h i g h e r  
p r e s s u r e s  w a s  n o t  a t t e m p t e d  b e c a u s e  p r e s s u r i z a t i o n  w o u l d  h a v e  r e q u i r e d  
e x t e n s i v e  m o d i f i c a t i o n  o f  t h e  f l a s h l a m p s .  
M e a s u r e m e n t  o f  t h e  f l a s h l a m p  c u r r e n t  w a s  a t t e m p t e d  b o t h  u s i n g  
a  c u r r e n t  v i e w i n g  r e s i s t e r  p l a c e d  i n  t h e  f l a s h l a m p ' s  g r o u n d  r e t u r n  l e a d  
a n d  w i t h  a  c u r r e n t  l o o p  p l a c e d  n e a r  t h e  fl~shlamp l e a d s .  B o t h  m e t h o d s  
fail~d b e c a u s e  t h e  l a r g e  a m o u n t  o f  R F !  g e n e r a t e d  b y  t h e  s p a r k  g a p  
r e n d e r e d  t h e  o s c i l l o s c o p e  t r a c e  u n u s a b l e .  
T h e  l i g h t  e m i t t e d  b y  t h e  f l a s h l a m p  w a s  m o n i t o r e d  u s i n g  a  U n i t e d  
D e t e c t o r  m o d e l  P I N  l O D  s i l i c o n  p h o t o d i o d e  h a v i n g  b e t t e r  t h a n  1 0  n S  
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r e s p o n s e ,  a n d '  a  T e k t r o n i x  7 6 0 3  o s c i l l o s c o p e .  T h e  l a m p  o u t p u t  i s  
s h o w n  i n  F i g .  2 5 .  A s  c a n  b e  s e e n ,  t h e  f l a s h l a m p  p u l s e  l e n g t h  d e p a r t s  
. .  
c o n s i d e r a b l y  f r o m  t h e  e s t i m a t e d  0 . 8  µ s ,  s u g g e s t i n g  t h a t  t h e  i n d u c t a n c e  
w a s  u n d e r e s t i m a t e d .  
H a v i n g  d e s c r i b e d  t h e  c o n s t r u c t i o n  a n d  o p e r a t i o n  o f  t h e  f l a s h l a m p  
p u m p i n g  s y s t e m ,  t h e  n e x t  m a j o r  s e c t i o n  w i l l  d e a l  w i t h  t h e  d e s i g n  a n d  
c o n s t r u c t i o n  o f  t h e  d y e  c e l l ,  t h e  o p t i c a l  c o m p o n e n t  w h i c h  c o u p l e s  t h e  
l i g h t  f r o m  t h e  f l a s h l a m p  i n t o  t h e  d y e  m e d i u m .  
D e s i g n  o f  a  D y e  C e l l  a n d  D y e  · c i r c u l a t i o n  S y s t e m  
I n  t h i s  s e c t i o n  b o t h  t h e  o p t i c a l  s y s t e m  n e e d e d  t o  c o u p l e  t h e  l i g h t  
f r o m  t h e  f l a s h l a m p  i n t o  t h e  d y e  c e l l  a n d  t h e  p u m p i n g  s y s t e m  ~sed t o  
c i r c u l a t e  t h e  d y e  s o l u t i o n  t h r o u g h  t h e  d y e  c e l l  w i l l  b e  d e s c r i b e d .  
D y e  C e l l  D e s i g n  a n d  C o n s t r u c t i o n :  T h e  f l a s h l a m p  a n d  d y e  c e l l  
a r e  o p t i c a l l y  c o u p l e d  b y  p l a c i n g  t h e m  a t  o p p o s i t e  f o c i  o f  a n  e l l i p t i c a l  
c a v i t y .  I n  t h i s  w a y  l i g h t  e m i t t e d  b y  t h e  f l a s h l a m p  i s  f o c u s s e d  b y  t h e  
e l l i p t i c a l  s u r f a c e  o n t o  t h e  d y e  c e l l ,  a s  s h o w n  i n  F i g .  2 6 .  T h e  p o s i t i o n  
o f  t h e  l a m p  a n d  d y e . c e l l  w i t h i n  t h e  e l l i p t i c a l  c a v i t y  c a n  b e  d e t e r m i n e d  
f r o m  t h e  e q u a t i o n  o f  a n  e l l i p s e .  T h e  f o c i  s e p a r a t i o n  d i s t a n c e  s  i s  
g i v e n  b y :  
8 8  
s  =  2 f i . ' l  
b z  
( 6 . 6 )  
w h e r e  
a  =  t h e  m a j o r  a x i s  r a d i u s  
b  =  t h e  m i n o r  a x i s  r a d i u s  
T h e  m i n i m u m  v a l u e  o f  s  i s  d i c t a t e d  b y  m e c h a n i c a l  c o n s i d e r a t i o n s  s i n c e  
t h e  d y e  c e l l  a n d  t h e  f l a s h l a m p  c a n n o t  o c c u p y  t h e  s a m e  s p a c e ,  a n d  
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T I M E  ( µ S )  
F i g .  2 5 .  F l a s h l a m p  l i g h t  o u t p u t  a s  a  f u n c t i o n  o f  t i m e .  
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F i g .  2 6 .  C r o s s  s e c t i o n  o f  e l l i p t i c a l  d y e  c e l l  c a v i t y .  
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2 b  
D Y E  C E L L  
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a d d i t i o n a l  s e p a r a t i o n  m u s t  b e  p r o v i d e d  t o  a l l o w  f o r  w i n d o w s ,  s e a l s ,  .  
e t c .  
T h e  l e n g t h  o f  t h e  d y e  c e l l ,  a n d  t h e r e f o r e  o f  t h e  e l l i p t i c a l  
c a v i t y ,  w a s  c h o s e n  t o  b e  t h r e e  i n c h e s .  T h i s  l e n g t h  w a s  c h o s e n  o n  
t h e  b a s i s  o f  w h a t  a p p e a r e d  t o  b e  i n  u s e  b y  t h o s e  p u b l i s h i n g  i n  t h e  
l i t e r a t u r e .  A s  i t  w a s  i n i t i a l l y  d e c i d e d  t o  u s e  7 . 5  m m  O D  f u s e d  s i l i c a  
t u b i n g  ~i t h  1  m m  w a l l s  f o r  b o t h  t h e  d y e  c e l l  a n d  t h e  f l a s h  l a m p ,  
m e c h a n i c a l  c o n s i d e r a t i o n s  s u g g e s t e d  a  m i n i m u m  c e n t e r  t o  c e n t e r  s p a c i n g  
o f  . 4 9 0  i n .  b e ' t w e e n  t h e  d y e  c e l l  a n d  t h e  f l a s h l a m p .  I t  w a s  a l s o  
d e c i d e d  a n  e l l i p s e  r o u g h l y  t w o  i n c h e s  i n  d i a m e t e r  w o u l d  c o n s t i t u t e  
a  r e a s o n a b l e  c h o i c e  f o r  t h e  s i z e  o f  t h e  e l l i p s e .  T h e  r e a s o n  f o r  
t h e  c h o i c e  o f  s u c h  a  l a r g e  e l l i p s e  w a s  t h a t  t h e  d e g r e e  o f  e l l i p t i c i t y  
w o u l d  b e  s m a l l  a n d  t h u s  p r o v i d e  m o r e . u n i f o r m  e x c i t a t i o n  o f  t h e  d y e  
c e l 1 .
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M o r e o v e r ,  s i n c e  t h e  d e g r e e  o f  e l l i p t i c i t y  i s  s m a l l ,  t h e  
e l l i p s e  c o u l d  b e  f a b r i c a t e d  b y  d e f o r m i n g  a  t w o  i n .  d i a m e t e r  c i r c u l a r  
t u b e .  
T h e  d i m e n s i o n s  o f  a n  e l l i p s e  f o r m e d  b y  d e f o r m i n g  a  c i r c u l a r  
t u b e  c a n  b e  d e t e r m i n e d  a s  f o l l o w s .  T h e  a r e a  o f  t h e  c i r c u l a r  t u b e  i s :  
A  =  i r r 2  
c  
C o n v e r s e l y ,  t h e  a r e a  o f  t h e  e l l i p s e  i s  g i v e n  b y :  
A  =  i r a b  
e  
S i n c e  s l i g h t l y  d e f o r m i n g  t h e  t u b e  d o e s  n o t  a p p r e c i a b l y  a f f e c t  t h e  
a r e a  o f  t h e  - t u b e ,  t h e  t w o  a r e a s  m u s t  b e  r o u g h l y  e q u a l  
A  ~A 
c  e  
H e n c e :  
b  •  r 2  
a  
( 6 . " 7 )  
( 6 . 8 )  
( 6 . 9 )  
( 6 . 1 0 )  
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S u b s t i t u t i n g  ( 6 . 1 0 )  i n t o  ( 6 . 6 )  o n e  g e t s :  
. . .  J  1 / 2  
s  •  2  [ a 2  - ? - .  
( 6 . 1 1 )  
S o l v i n g  f o r  a ,  
[
6
2  (  
6
4  ~ 1 / 2 ]  
.  a  •  8  +  6 4  +  r ' + I  
1 / 2  
( 6 . 1 2 ) '  
U s i n g  a  t w o  . i n .  d i a m e t e r  t u b e  t o  p r o d u c e  a n  e l l i p s e  w i t h  f o c i  s p a c e d  
. 4 9 0  i n .  a p a r t ,  t h e  c o m p u t e d  v a l u e s  f o r  a  a n d  b  a r e  1 . 0 1 5  a n d  . 9 8 5  
i n c h e s  r e s p e c t i v e l y .  A s  c a n  b e  s e e n ,  v e r y  l i t t l e  d e f o r m a t i o n  o f  t h e  
t u b e  w a s  n e c e s s a r y  t o  p r o d u c e  a n  e l l i p s e  o f  t h e  r e q u i r e d  d i m e n s i o n s .  
T h e  e l l i p s e  w a s  f o r m e d  f r o m  a  c i r c u l a r  b r a s s  t u b e  w h i c h  w a s  t u r n e d  
t o  a n  I D  o f  2 . 0 0 0  i n .  T h e  c i r c u l a r  t u b e  w a s  t h e n  d e f o r m e d  i n  a  v i c e  
u n t i l  i t  h a d  t h e  p r o p e r  d i m e n s i o n s ,  a n d  b r a s s  p l a t e s  w i t h  e l l i p t i c a l  
h o l e s  t o  m a t c h  t h e  s h a p e  o f  t h e  ~ow e l l i p t i c a l  t u b e  w e r e  s i l v e r  
s o l d e r e d  t o  t h e  e l l i p s e  t o  p r e v e n t  i t  f r o m  r e l a x i n g  t o  i t s  p r e v i o u s  
c i r c u l a r  s h a p e  a n d  a l s o  t o  p r o v i d e  a  s u r f  a c e  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  
e l l i p s e  t o  w h i c h  a d d i t i o n a l  m e c h a n i c a l  c o m p o n e n t s  c o u l d  b e  m o u n t e d .  
T h e  i n s i d e  o f  t h e  t u b e  w a s  p o l i s h e d  f i r s t  u s i n g  v e r y  f i n e  s a n d p a p e r ,  
a n d  t h e n  c e r i u m  o x i d e .  T h e  p o l i s h e d  r e f l e c t o r  w a s  t h e n  g i v e n  a  
r e f l e c t i v e  c o a t i n g  o f  e v a p o r a t e d  a l u m i n u m .  
I n i t i a l l y  t h e  l a s e r  w a s  t e s t e d  w i t h o u t  t h e  b e n e f i t  o f  a n y  
c o o l a n t ,  h o w e v e r  a f t e r  a  f e w  s e c o n d s  o f  o p e r a t i o n  a t  a  P R F  o f  2  H z ,  
t h e  ~ulse-to-pulse s t a b i l i t y  o f  t h e  l a s e r  d e c l i n e d  d r a m a t i c a l l y ,  a n d  
t h e  m e a n  o u t p u t  p o w e r  d e c l i n e d  t o  a  v a l u e  r o u g h l y  o n e  q u a r t e r  a s  l a r g e  
a s  t h a t  w h i c h  w a s  s e e n  a t  l o w  P R F ' s  ( < . 5  H z ) .  
T h e  r e a s o n  f o r  t h e  u n s t a b l e  o p e r a t i o n  a n d  r e d u c e d  o u t p u t  p o w e r  
9 9 ·  
c a n  b e  a t t r i b u t e d  t o  t h e r m o - o p t i c  d i s t o r t i o n  d u e  t o  he~ting o f  t h e  
d y e  s o l u t i o n .  T h i s  h y p o t h e s i s  w a s  c h e c k e d  b y  p a s s i n g  t h e  b e a m  f r o m  a  
h e l i u m  n e o n  l a s e r  t h r o u g h  t h e  d~e s o l u t i o n .  W i t h o u t  t h e  f l a s h l a m p  
o p e r a t i n g ,  t h e  t r a n s m i t t e d  h e l i u m  n e o n  b e a m  w a s  b o t h  s p a t i a l l y  a n d  
t e m p o r a l l y  s t a b l e .  W h e n  t h e  f l a s h l a m p  w a s  s t a r t e d ,  h o w e v e r ,  t h e  
h e l i u m  n e o n  b e a m  e x p a n d e d  f r o m  i t s  n o r m a l  a r e a  o f  a  f e w  s q u a r e  
m i l l i m e t e r s ,  t o  a  s p o t  o f  r o u g h l y  o n e  s q u a r e  c e n t i m e t e r  i n  a r e a  w h e n  
v i e w e d  o n  a  s c r e e n  r o u g h l y  o n e - h a l f  m e t e r  f r o m  t h e  d y e  c e l l .  I n  
a d d i t i o n t  t h e  p r o b e  b e a m  w a s  n o  l o n g e r  t e m p o r a l l y  stabl~, b u t  t o o k  
o n  a  b o i l i n g  a p p e a r a n c e .  F o r  t h i s  r e a s o n ,  i t  w a s  f e l t  t h a t  i t  w o u l d  
b e  n e c e s s a r y  t o  c o o l  t h e  f l a s h l a m p  i f  p u l s e - t o - p u l s e  s t a b i l i t y  w a s  t o  
b e  a c h i e v e d  a t  r e p e t i t i o n  r a t e s  o f  o n e  p u l s e  p e r  s e c o n d  o r  m o r e .  
·  I n  a d d i t i o n · ,  w h i l e  t h e  e v a p o r a t e d  a J . u m i n u m  f o r m e d  a  h i g h l y  
r e f l e c t i v e  c o a t i n g ,  i t  c o r r o d e d  a l m o s t  i n n n e d i a t e l y  w h e n  c o o l i n g  
w a t e r  w a s  i n t r o d u c e d  i n t o  t h e  c a v i t y .  I n  a n  a t t e m p t  t o  s o l v e  t h e  
c o r r o s i o n  p r o b l e m ,  a  1 2  m m  O D  f l o w  t u b e  w a s .  f i t t e d  o v e r  t h e  f l a s h l a m p .  
I n  t h i s  w a y  c o o l i n g  w a t e r  c o u l d  b e  f o r c e d  a r o u n d  t h e  f l a s h l a m p  w i t h o u t  
c o n t a c t i n g  t h e  a l u m i n i z e d  r e f l e c t o r  s u r f a c e .  T h i s  m e t h o d  o f  c o o l i n g ,  
h o w e v e r ,  w a s  d e t r i m e n t a l  t o  t h e  o p e r a t i o n  o f  t h e  d y e  ~aser, a n d  t h e  
o u t p u t · e n e r g y  f r o m  t h e  l a s e r  w a s  v e r y  e r r a t i c  a s  c o m p a r e d  t o  t h a t  
o b t a i n e d  w h e n  n o  c o o l a n t  w a s  u s e d  a n d  t h e  l a s e r  w a s  o p e r a t e d  a t  a  
l o w  P R F  s u c h  t h a t  l i t t l e  t h e r m o - o p t i c  dis~ortion t o o k  p l a c e .  I t  w a s  
d e c i d e d  t o  r e a t t e m p t  t o  c o o l  t h e  l a s e r  b y  f l o o d i n g  t h e  e l l i p t i c a l  
c a v i t y .  T o  e l i m i n a t e  t h e  c o r r o s i o n  p r o b l e m s  p r e s e n t  w i t h  t h e  a l u m i n i z e d  
e l l i p s e ,  t h e  e l l i p s e  w a s  r e p o l i s h e d  a n d  p l a t e d  w i t h  n i c k e l .  T h e  
n i c k e l  s u r f a c e  h a s  a  l o w e r  t h e o r e t i c a l  r e f l e c t i v i t y  t h a n  t h e  a l u m i n i , z e d  
1  
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o n e  ( 6 4  p e r c e n t  f o r  n i c k e l  a s  o p p o s e d  t o  9 2  p e r c e n t  f o r  a l u m i n u m  
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) ,  b u t  i t s  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  i s  f a r  s u p e r i o r .  W h i l e  
• .  
t h e  n i c k e l  d i d  n o t  c o r r o d e ,  t h e  l a s e r  s t i l l  r e q u i r e d  a  1 a r g e  a m o u n t  
o f  e n e r g y  (  ~ 2 0  J o u l e s )  i n t o  t h e  f l a s h  l a m p  t o  r e a c h  t h r e s h o l d .  
S i m i l a r  d y e  l a s e r s ,  su~h a s  t h e  o n e  m a r k e t e d  b y  C h r o m a t i x ,  h a v e  a  
t h r e s h o l d  i n p u t  e n e r g y  o f  r o u g h l y  5  J o u l e s .  F o l l o w i n g  c o n v e r s a t i o n s  
w i t h  D r .  G .  A .  M a s s e y  o f  t h e  O r e g o n  G r a d u a t e  C e n t e r ,  i t  w a s  d e c i d e d  
t h a t  t h e  f a u l t  m i g h t  l i e  i n  t h e  d e s i g n  o f  t h e  e l l i p t i c a l  r e f l e c t o r  
i t s e l f .  T h e  r e a s o n  i s  t h a t  m u c h  o f  t h e  f l a s h l a m p  l i g h t  i s  l o s t  d u e  
t 6  s c a t t e r i n g  f r o m  t h e  u n p o l i s h e d  e n d  p l a t e s .  F o l l o w i n g  h i s  s u g g e s t i o n  
a  s i m p l e  r e f l e c t o r  w a s  c o n s t r u c t e d  b y  c l o s e l y  w r a p p i n g  a l u m i n u m  f o i l  
a r o u n d  t h e  f l a s h  l a m p  a n d  d y e  e e l  L  T h e  r e s u l t a n t  r e f l e c t o r ,  ~hiie 
n o t  e l l i p t i c a l ,  d o e s  h a v e  a  m u c h  l a r g e r  l e n g t h - t o - w i d t h  a s p e c t  t a t i o
t h u s  r e d u c i n g  t h e  l o s s  t o  t h e  e n d s  o f  t h e  d y e  c a v i t y .  T h e  r e s u l t a n t  
c o m b i n a t i o n  o f  t h e  a l u m i n u m  f o i l  r e f l e c t o r  a n d  a r g o n  f i l l e d  f l a s h l a m p  
y i e l d e d  a  d y e  l a s e r  w h i c h  w o u l d  t h r e s h o l d  a t  6  J o u l e s  u n t u n e d ,  w h i c h  
i s  c o m p a r a b l e  t o  t h r e s h o l d s  f o u n d  i n  c o n n n e r c i a l  f l a s h l a m p  p u m p e d  d y e  
l a s e r s .  M o r e o v e r ,  t h e  d y e  l a s e r  ligh~ o u t p u t  e n e r g y  t o  f l a s h l a m p  
i n p u t  e n e r g y  a p p r o a c h e d  0 . 1  p e r c e n t ,  a  v a l u e  c l o s e  t o  t h a t  a c h i e v e d  
i n  s i m i l a r  d y e  l a s e r s  c i t e d  i n  t h e  l i t e r a t u r e .  
T h e  d y e  l a s e r  o u t p u t  e n e r g y  w a s  m e a s u r e d  u s i n g  a  c a l i b r a t e d  
i n t e g r a t i n g  s i l i c o n  d e t e c t o r  b o r r o w e d  f r o m  t h e  O r e g o n . G r a d u a t e  Cent~r. 
A  p l o t  o f  t h e  u n t u n e d  d y e  l a s e r  o u t p u t  e n e r g y  v e r s u s  i n p u t  e l e c t r i c a l  
e n e r g y  t o  t h e  f l a s h l a m p  i s  s h o w n  i n  F i g .  2 7 .  
D y e  M i x t u r e  a n d  I t s  C i r c u l a t i o n  S y s t e m :  I n  a  f l a s h l a m p  p u m p e d  
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F L A S H L A M P  I N P U T  E N E R G Y  ( J )  
F i g .  2 7 .  B r o a d b a n d  d y e  l a s e r  o u t p u t  a s  a  f u n c t i o n  o f  e l e c t r . i c a l  
i n p u t  e n e r g y .  
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d y e  l a s e r ,  m u c h  o f  t h e  f l a s h l a m p  l i g h t  w h i c h  i s  a b s o r b e d  b y  t h e  
d y e  s o l u t i o n  i s  c o n v e r t e d  t o  h e a t ,  t h u s  r a i s i n g  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  
t h e  d y e  s o l u t i o n .  T h e  w a r m e d  d y e  w i l l  b e g i n  t o  c o o l  b y  c o n d u c t i o n  
t h r o u g h  t h e  w a l l  o f  t h e  d y e  f  l o w t u b e  c r e a t i n g  a  n o n u n i f o r m  t e m p e r -
a t u r e  d i s t r i b u t i o n  w i t h i n  t h e  d y e  f l o w t u b e .  T h e  e f f e c t  o f  t h e  n o n -
u n i f o r m  t e m p e r a t u r e  d i s t r i b u t i o n  u p o n  a  l a s e r  b e a m  p a s s i n g  t h r o u g h  
t h e  h e a t e d  d y e  i s  t h e  s a m e  a s  t h a t  o f  a t m o s p h e r i c  t u r b u l e n c e  e x c e p t  
t h a t  t h e  m a g n i t u d e  o f  t h e  b e a m  d i s t o r t i o n  f o r  a  s i m i l a r  p a t h l e n g t h  
w i l l  b e  o r d e r s  o f  m a g n i t u d e  w o r s e .  I n  f a c t ,  h e a t e d  t a n k s  o f  a l c o -
h o l ,  a  c o m m o n ·  s o l v e n t  f o r  l a s e r  d y e s ,  a r e  c u r r e n t l y  u s e d  t o  m o d e l  
t h e  e f f e c t s  o f  a t m o s p h e r i c  t u r b u l e n c e  u p o n  l a s e r  b e a m  p r o p a g a t i o r l  
s i n c e  a  t a n k  o f  w a r m  a l c o h o l  j u s t  a  . f e w  f e e t  l o n g  c a n  s i m u l a t e  a n  
a t m o s p h e r i c  p a t h  m a n y  k i l o m e t e r s  l o n g .  T o  m i n i m i z e  t h e  i n d e x  o f '  
re~raction g r a d i e n t s  i n  t h e  d y e  s o l u t i o n ,  p u r e  a l c o h o l  i s  s e l d o m  
u s e d  i n  f l a s h l a m p  p u m p e d  s y s t e m s ,  b u t  r a t h e r  a  m i x t u r e  o f  a l c o h o l -
a n d  w a t e r .  I t  i s  e a s y  t o  s h o w  t h a t  t h e  c h a n g e  i n  t h e  i n d e x  o f  
r e f r a c t i o n  o f  a  m a t e r i a l  ~n, d u e  t o  t h e  a b s o r p t i o n  o f  a n  a m o u n t  o f  
e n e r g y  E  i s  g i v e n  b y :  
~n =(:~)~T 
( 6 . 1 3 )  
' E  ( d n )  
=  c p  d T  
p  
( 6 . 1 4 )  
w h e r e  c  i s  t h e  s p e c i f i c  h e a t  o f  t h e  m a t e r i a l  a n d  p  i s  i t s  d e n s i t y .  
p  
T o  e v a l u a t e  t h e  r e l a t i v e  m e r i t  o f  u s i n g  w a t e r  a s  o p p o s e d  t o  a  t y p i c a l  
a l c o h o l  s u c h  e t h a n o l  c o n s i d e r  t h e  r a t i o  o f  t h e  ~n's: 
(
d n )  
(  
)  
d T  
~n. c  A  P A  W  •  
_ _  ~I/ •  P  d n  
( 1 1 n J  c p W  ! > w  ( d T t  
( 6 . 1 5 )  
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T a k i n g  a s  v a l u e s  f o r  t h e  c o n s t a n t s :  c p A  •  2 . 4  J / g r / C ,  c p W  =  4 . 2  J / g r / c .  
3  3  ( d n )  - 4  ( d n )  ~4 9 2  
P A =  . 8  g r / c m  ,  P w  =  1 . 0  g r / c m  ,  d T  A •  4  x  1 0  ,  d T  W  =  1  x  1 0  •  
i t  c a n  b e  s e e n  t h a t  f o r  e q u a l  v o l u m e s  o f  t h e  t w o  s o l v e n t s ,  t h e  
i n d e x  s h i f t  o f  t h e  w a t e r  w i l l  b e  8  t i m e s  s m a l l e r  t h a n  t h a t  o f  p u r e  
a l c o h o l .  T h e  i n d e x  s h i f t  o f  a  s o l u t i o n  o f  t h e  t w o  w i l l  b e  s o m e w h e r e  
i n  b e t w e e n  t h e  i n d e x  s h i f t s  o f  t h e  t w o  p u r e  s o l v e n t s  a n d  i n v e r s e l y  
p r o p o r t i o n a l  t o  t h e  q u a n t i t y  o f  e a c h  l i q u i d  m a k i n g  u p  t h e  s o l u t i o n .  
T h e  d y e  s o l u t i o n  u s e d  i n  t h e  d y e  l a s e r  w a s  r o u g h l y  1 0 -
4  
m o l a r  i n  a  
3 : 1  w a t e r : e t h a n o l  s o l u t i o n .  T h e  u s e  o f  p u r e  w a t e r  i s  p r e c l u d e d  b y  
t h e  f a c t  t h a t  t h e  e f f i c i e n c y  o f  r h o d a m i n e  d y e s  i n  p u r e  w a t e r  i s  m u c h  
l e s s  t h a n  w h e n  a l c o h o l  i s . p r e s e n t .
7 3  
W h i l e  t h e  u s e  o f  w a t e r  a s  a  s o l v e n t  d o e s  r e d u c e  t h e  p r o b l e m  o f  
r e f r a c t i v e  i~dex g r a d i e n t s ,  t h e  r e d u c t i o n  i s  n o t  g e n e r a l l y  s u f f i c i e n t  
t o  a l l o w  l a s e r  o p e r a t i o n  a t  r e p e t i t i o n  ra~es o f  l . H z  w i t h o u t  r e p l a c i n g  
t h e  d y e  b e t w e e n  l a s e r  f i r i n g s .  F o r  t h i s  r e a s o n  d y e  l a s e r s  u s u a l l y  
e m p l o y  a  p u m p  t o  c i r c u l a t e  d y e  f r o m  a  r e s e r v o i r  t h r o u g h  t h e  d y e  l a s e r  
a n d  b a c k  t o  t h e  rese~voir. T o  a v o i d  t h e  p r o b l e m s  o f  d y e  c o n t a m i n a t i o n  
b y  l u b r i c a n t s  p r e s e n t  i n  p u m p s  w h i c h  h a v e  r o t a r y  s e a l s ,  m o s t  d y e  l a s e r s  
u s e  p u m p s  w h o s e  g e a r s  o r  i m p e l l e r s  a r e  s e p a r a t e d  f r o m  t h e  m o t o r  b y ·  a  
t h i n  n o n - m a g n e t i c  m a t e r i a l  w h i c h  u s u a l l y  f o r m s  o n e  w a l l  o f  t h e  p u m p .  
R o t a r y  m o t i o n  b e t w e e n  t h e  m o t o r  a n d  t h e  p u m p  i s  c o u p l e d  t h r o u g h  t h e  
t h i n  n o n - m a g n e t i c  w a l l  o f  t h e  p u m p  b y  a  p a i r  o f  m a g n e t s .  A  m a g n e t i c a l l y  
c o u p l e d  g e a r  p u m p  w a s  p u r c h a s e d  f r o m  M i c r o p u m p  a n d  w a s  u s e d  t o  
c i r c u l a t e  t h e  d y e .  T h e  d y e  w a s  n o r m a l l y  c i r c u l a t e d  a t  a  f l o w  r a t e  
o f  a p p r o x i m a t e l y  o n e  l i t e r  p e r  m i n u t e .  
M a n y  p a p e r s  i n  t h e  l i t e r a t u r e  i n d i c a t e  t h e  u s e  o f  f i l t e r s  
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b e t w e e n  t h e  p u m p  a n d  t h e  d y e  c e l l  t o  r e m o v e  s m a l l  a i r  b u b b l e s  w h i c h
w o u l d  c a u s e  a  s c a t t e r i n g  l o s s  f o r  t h e  d y e  l a s e r .  A  f i l t e r  w a s  t h e r e -
f o r e  c o n s t r u c t e d  f o r  u s e  w i t h  t h e  ~ye l a s e r .  I t  w a s  s o o n  f o u . n d  t o  
b e  u n n e c e s s a r y  s i n c e  t h e  maj~r s o u r c e  o f  b u b b l e s  w a s  c a v i t a t i o n  ~ithin 
t h e  d y e  c e l l .  T h e  f i l t e r  w a s  t h e r e f o r e  n o t  u s e d .  
D e s i g n  o f  t h e  L a s e r  R e s o n a t o r  
T h e  r e s o n a t o r  o f  a n y  l a s e r  t y p i c a l l y  c o n s i s t s  o f  t w o  r e f l e c t o r s ,  
o n e  w h i c h  r e f l e c t s  v i r t u a l l y  1 1 1 1  o f  t h e  l a s e r ' s  · l i g h t ,  a n d  a  s e c o n d  
w h i c h  . i s  o n l y  p a r t i a l l y  r e f l e c t i n g  a n d  t h r o u g h  w h i c h  t h e  o u t p u t  i s  
t a k e n .  T h e  o p t i m u m  o u t p u t  .~oupler i n  te~ms o f  getti~g t h e  m a x i m u m  
p o w e r  o u t  o f  a  l a s e r  c a n  b e  s h o w µ  t o  b e  o n e  w h o s e  t r a n s m i s s i o n  T  i s  
.  b  9 0  
g i v e n  y :  
T • L + / g ' L  
( 6 . 1 6 )  
w h e r e  
L  =  t h e  u n a v o i d a b l e  p e r  p a s s  l o s s  w i t h i n  t h e  l a s e r  r e s o n a t o r  
a n d  i n c l u d e s  s u c h  t h i n g s  a s  r e f l e c t i o n  l o s s e s  f r o m  w i n d o w s  
g  =  t h e  p e r  p a s s  g a i n  o f  t h e  l a s e r .  
·  I f  t h e  g a i n  i s  s m a l l  a s  i t  w i l l  b e  i n  a  d y e  l a s e r  w h i c h  i s  t u n e d  t o  
e i t h e r  t h e  l o n g  o r  s h o r t  w a v e l e n g t h  e n d  o f  t h e  d y e ' s  l a s i n g  r a n g e ,  
t h e n  t h e  o p t i m u m  o u t p u t  c o u p l e r  i s  o n e  w h o s e  t r a n s m i s s i o n  i s  e q u a l  
t o  · t h e  i n t e r n a l  l o s s e s  o f  t h e  r e s o n a t o r .  T h e  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  
5  
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w a s  a s s u m e d  t o  h a v e  1  p e r c e n t  l o s s  a n d  t h e  t w o  w i n  o w s  o n  t  e  
e n d s . o f  t h e  d y e  c e l l  w e r e  a s s u m e d  t o  h a v e  r e f l e c t i o n  l o s s e s  o f  4  
p e r c e n t  e a c h .  T h e  t o t a l  c a v i t y  l o s s e s  w e r e  t h e r e f o r e  e s t i m a t e d  
t o  b e  o n  t h e  o r d e r  o f  2 3  p e r c e n t .  T h i s  w o u l d .  i n d i c a t e  t h a t  t h e  
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o p t i m u m  o u t p u t  c o u p l e r  w o u l d  h a v e  a  r e f l e c t i v i t y  o f  7 7  p e r c e n t .  
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O u t p u t  c o u p  e r  r e  e c t 1 v 1 t 1 e s  o u n  i n  t  e  1 t e r a t u r e  1 0  1 c a t e  
t h e  teflect~vities o f  6 5  p e r c e n t  w e r e  m o r e  c o m m o n l y  u s e d .  I t  w a s  
d e c i d e d  t o  t r u s t  t h e  e x p e r i e n c e  o f  o t h e r s  a n d  a n  o u t p u t  c o u p l e r  h a v i n g  
a  r e f l e c t i v i t y  o f  6 5  p e r c e r t t  w a s  p u r c h a s e d .  I t  c o n s i s t e d  o f  a  
m u l t i l a y e r  d i e l e c t r i c  c o a t i n g  w h i c h  w a s  a p p l i e d  t o  a  1  i n c h  d i a m e t e r  
b y  . 2 5 0  i n c h  t h i c k  f u s e d  s i l i c a  s u b s t r a t e .  T h e  r e f l e c t i n g  sur~ace o f  
t h e  m i r r o r  w a s  c o n c a v e  w i t h  a  1 0  m e t e r  r a d i u s  o f  c u r v a t u r e .  T h e  
c u r v e d  s u r f a c e  i s  n e c e s s a r y  f o r  s t a b l e  o p e r a t i o n  o f  t h e  l a s e r .  
I n  m o s t  l a s e r s ,  t q e  s e c o n d  m i r r o r  i n  a  l a s e r  i s  j u s t  t~at, a  
m i r r o r ;  h o w e v e r ,  t o  e~ploit t h e  w a v e l e n g t h  t u n a o i l i t y  f e a t u r e . o f  t h e  
d y e  l a s e r ,  s o m e  f o r m  o f  w a v e l e n g t h  d i s p e r s i v e  t u n i n g  e l e m e n t  m u s t  b~ 
i n s e r t e d  i n t o  t h e  d y e  l a s e r  c a v i t y .  T W o  s u c h  e l e m e n t s ,  a  d i f f r a c t i o n  
g r a t i n g  ( F i g .  2 8 )  a n d  f l i n t  g l a s s  p r i s m s ,  ( F i g .  2 9 ) ,  w e r e  u s e d  i n  t h e  
d y e  l a s e r .  
D y e  L a s e r  O p e r a t i o n  U s i n g  a  D i f f r a c t i o n  G r a t i n g ,  a s  a  T u n i n g  E l e m e n t :  
T h e  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  w a s  a n  a l u m i n u m  c o a t e d  r e p l i c a  g r a t i n g  
w i t h  1 2 0 0  g r o o v e s  p e r  m i l l i m e t e r  a n d  b l a z e d  a t  5 0 0  n m  w a s  p u r c h a s e d  
f r o m  P T R  O p t i c s .  T h e  g r a t i n g  w a s  u s e d  i n  a  f i r s t - o r d e r  L i t t r o w  
configu~atio~. I n  t h i s  m o d e ,  l i g h t  w h i c h  s~rikes t h e  g r a t i n g  a t  a n  
a n g l e  6  i s  r e f l e c t e d  b a c k  o n  i t s e l f .  T h e  a n g l e  i s  g i v e n  b y :
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e  =  s i n  
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d j  
( 6 . 1 7 )  
w h e r e  
A  =  t h e  w a v e l e n g t h  
d  =  t h e  g r o o v e  spa~ing o f  t h e  g r a t i n g  
T h e  t h e o r e t i c a l  l i n e w i d t h  o f  a  d i f f r a c t i o n  l i m i t e d  d y e  l a s e r  
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F i g .  2 8 .  D y e  l a s e r  t u n i n g  c o n f i g u r a t i o n  u s i n g  a  L i t t r o w  m o u n t e d  
d i f f r a c t i o n  g r a t i n g .  
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T O T A L L Y  R E F L E C T I N G  
D Y E  C E L L  
O U T P U T  
M I R R O R  
F i g .  2 9 .  D y e  l a s e r  c o n f i g u r a t i o n  u s i n g  t w o  p r i s m s  a s  t u n i n g  
e l e m e n t s .  
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u s i n g  a  g r a t i n g  a s  a  d i s p e r s i v e  e l e m e n t  c a n  b e  c a l c u l a t e d  f r o m  t h e  
f o l l o w i n g  c o n s i d e r a t i o n s .  T h e  a n g u l a r  r e s o l u t i o n  o f  a n y  d i f f r a c t i o n  
7  
l i m i t e d  o p t i c a l  e l e m e n t  w a s  f o u n d '  b y  L o r d  R a y l e i g h  t o  b e :  
8 8  =  
( 6 . 1 8 )  
w h e r e  6 8  i s  t h e  a n g u l a r  r e s o l u t i o n  o f  t h e  o p t i c a l  s y s t e m ,  A  i s  t h e  
w a v e l e n g t h ,  a n d  D  i s  t h e  d i a m e t e r  o f  t h e  l i m i t i n g  a p e r a t u r e  ( t h e  b e a m  
w a i s t  d i a m e t e r  i n  t h e  c a s e  o f  a  l a s e r  b e a m ) .  F o r  a  L i t t r o w  m o u n t e d  
d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  t h e  a n g u l a r  d e p e n d a n c e  o f  t h e  f i r s t  o r d e r  diffra~ 
c t e d  b e a m  a s  a  f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h  w a s  g i v e n  t o  b e :  
l [ ; \  J  
e  =  s i n  2 d  
D i f f e r e n t i a t i n g  ( 6 . 1 6 )  o n e  g e t s :  
1  
6 0  =  2 d  
1  
[  
1  
_  G l ] l ' 2  
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( 6 . ! 1 . 7 )  
( 6 . 1 9 )  .  
O n  e q u a t i n g  t h e  t w o  e x p r e s s i o n s  f o r  6 8 ,  ( 6 . 1 8 )  a n d  ( 6 . 1 9 )  a r t d  s o l -
v i n g  f o r  t h e  w a v e l e n g t h  s p r e a d  
A A  =  2 . 4 !  A d  r  -G~2r
2 
T h e  d i a m e t e r  o f  a  d i f f r a c t i o n  l i m i t e d  b e a m  w a i s t  i n  a  l a s e r  
9 0  
c a v i t y  s u c h  a s  w a s  a c t u a l l y  u s e d  i s  g i v e n  a p p r o x i m a t e l y  b y :  
D  ~ 
2  
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U s i n g  a s  p a r a m e t e r s  t y p i c a l  o f  t h o s e  f o u n d  i n  o u r  d y e  l a s e r :  
a  w a v e l e n g t h  o f  6 0 0  n m , .  a  c a v i t y  l e n g t h  o f  . 5  m ,  a n d  a  m i r r o r  
( 6 . 2 0 )  
( 6 . 2 1 )  
c u r v a t u r e  o f  1 0  m ,  t h e n  t h e  b e a m  d i a m e t e r  i s  a p p r o x i m a t e l y  1 . 1  n n n .  
1 0 9  
U s i n g  t h i s  a s  t h e  b e a m  d i a m e t e r  i n  ( 6 . 2 0 )  on~ f i n d s  t h e  t h e o r e t i c a l  
r e s o l u t i o n  0 £  t h e  P T R  g r a t i n g  t o  b e  ~A =  . 8 8  n m .  T h e  a c t u a l  g r a t i n g  
n a r r o w e d  l a s e r  l i n e w i d t h  w a s  m e a s u r e d  u s i n g  a  h a n d  h e l d  F a b r y  P e r o t  
e t a l o n  h a v i n g  a  1  n m  f r e e  s p e c t r a l  r a n g e , '  a n d  a  f i n e s s e  o f  2 0 ,  t o  
b e  o n  t h e  o r d e r  o f  0 . 5  n m ±  0 . 1  n m ,  a  v a l u e  w h i c h  i s  i n  f a i r  a g r e e m e n t  
w i t h  w h a t  w a s  e : s c p e c t e d  f r o m  t h e  a n a l y s i s .  
W h e n  t h e  l a s e r  i s  o p e r a t e d  u s i n g  a  g r a t i n g  a s  a  t u n i n g  e l e m e n t  
a n d  a  p o l a r i z e d  o u t p u t  i s  r e q u i r e d  f o r  f u t u r e  b e a m  u s e  s u c h  a s  h a r m o n i c  
g e n e r a t i o n ,  i t  i s  s o m e t i m e s  n e c e s s a r y  t o  i n t r o d u c e  a  p o l a r i z i n g  e l e m e n t  
i n t o  t h e  c a v i t y .  S i n c e  t h e  g r a t i n g  u s e d  d i s p l a y s  l i t t l e  p r e f e r e n c e  
w i t h  r e g a r d  t o  p o l a r i z a t i o n  a t  r h o d a m i n e  w a v e l e n g t h s ,  a  s t a c k e d  p l a t e  
p o l a r i z e r  w a s  c o n s t r u c t e d  t o  e n s u r e  t h a t  t h e  l a s e r  o u t p u t  w a s  l i n e a r ' l y  
p o l a r i z e d .  T h e  p o l a r i z e . r  w a s  m a d e  o f  t w o  g l a s s  w i n d o w s  p l a c e d  a t  
B r e w s t e r ' s  a n g l e  s u u h  t h a t  a  b e a m  p o l a r i z e d  v e r t i c a l l y  w o u l d  e x p e r i e n c e  
l i t t l e  l o s s ,  w h e r e a s  t h e  h o r i z o n t a l l y  p o l a r i z e d  b e a m  w o u l d  e x p e r i e n c e  
9 4  ' :  
a  l o s s  p e r  p a s s  g i v e n  b y :  
2 n  
L o s s / p a s s =  1  . .  - ( . 8 5 )  ( 6 . 2 2 )  
w h e r e  
n  =  t h e  n u m b e r  o f  p~ates 
F o r  a  t w o  p l a t e  p o l a r i z e r ,  t h e  h o r i z o n t a l l y  p o l a r i z e d  c o m p o n e n t  o f  
t h e  b e a m  w o u l d  e x p e r i e n c e  a  l o s s  o f  4 8 %  p e r  p a s s .  T h e  p o l a r i z e r  
w a s  p l a c e d  i n  t h e  c a v i t y  b e t w e e n  t h e  d y e  c e l l  a n d  t h e  o u t p u t  c o u p l i n g  
m i r r o r  a n d  p r o d u c e d  a  b e a m  w h i c h  w a s  a l m o s t  c o m p l e t e l y  v e r t i c a l l y  
p o l a r i z e d .  
W h i l e  t h e  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  d i d  p r o d u c e  a  r e l a t i v e l y  n a r r o w  
l  
1 1 0  
l i n e w i d t h  o u t p u t ,  i t  w a s  a l s o  i n e f f i c i e n t  i n  t e r m s  o f  r e f l e c t i n g  
l a s e r  l i g h t  w h i c h  w a s  i n c i d e n t  u p o n  i t ,  a n d  t h e r e f o r e  r e p r e s e n t e d  
a  s u b s t a n t i a l  l o s s  w i t h i n  t h e  l a s e r  c a v i t y .  T h e  d y e  l a s e r  p r o d u c e d  
v e r y  l i t t l e  o u t p u t  p o w e r  a n d  e x h i b i t e d  a  v e r y  h i g h  t h r e s h o l d  c o m p a r e d  
t o  i t s  u n t u n e d  c o n f i g u r a t i o n  w h e n  t h e  g r a t i n g  w a s  u s e d .  A n  a l t e r n a t e  
a n d  l e s s  l o s s y  t u n i n g  m e t h o d  i s  t h e  u s e  o f  e q u i l a t e r a l  prism~, p r o v i d e d  
t h e y  c a n  s u p p l y  t h e  n e c e s s a r y  l i n e  n a r r o w i n g .  I n  t h e  n e x t  s e c t i o n ,  t h e  
u s e  o f  t u n i n g  p r i s m s  a n d  t h e i r  p e r f o r m a n c e  r e l a t i v e  t o  t h a t  o f  t h e  
d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  w i l l  b e  d e s c r i b e d .  
D y e  L a s e r  O p e r a t i o n  U s i n g  F l i n t  P r i s m s  a s  T u n i n g  E l e m e n t s :  
A s  i n  t h e  c a s e  o f  t h e  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g ,  i t  s h o u l d  b e  p o s s i b l e  
t o  p r e d i c t  t h e  l i n e w i d t h  o f  t h e  p r i s m  t u n e d  d y e  l a s e r  o u t p u t  b y  
f o l l o w i n g  t h e  s a m e  p r o c e d u r e  a s  w a s  u s e d  w i t h  t h e  d i f f r a c t i o n  . .  g r a t i n g ,  
i . e .  b y  c o m p u t i n g  t h e  a n g u l a r  d i s p e r s i o n  o f  t h e  t u n i n g  e l e m e n t ,  i n  
t h i s  c a s e  t h e  p r i s m ,  a n d  e q u a t i n g  t h a t  t o  t h e  d i f f r a c t i o n  a n g l e  o f  t h e  
d y e  l a s e r  b e a m .  W e  w i l l  a s s u m e  t h a t  t h e  p r i s m  i s  u s e d  a t  m i n i m u m  
d e v i a t i o n ,  a s  s h o w n  i n  F i g .  3 0 .  W h e n  u s e d  a t  m i n i m u m  d e v i a t i o n ,  t h e  
a n g l e  $  f o r m e d  b y  t h e  e n t e r i n g  b e a m  a n d  t h e  e n t r a n c e  s u r f a c e  w i l l  b e  
t h e  s a m e  a s  t h e  r e s p e c t i v e  a n g l e  $ '  f o r m e d  b y  t h e  e m e r g i n g  b e a m  a n d  
t h e  e m e r g e n t  s u r f a c e .  M o r e o v e r ,  t h e  e n t e r i n g  a n d  e x i t i n g  b e a m s  w i l l  
h a v e  t o  f i r s t  o r d e r  t h e  s a m e  d i a m e t e r .  T h e  i n d e x  o f  refra~tion n  
o f  a  p r i s m  u s e d  i n  t h i s  m a n n e r  i s  g i v e n  t o  b e  a  f u n c t i o n  o f  t h e  ang~e 
o f  d e v i a t i o n  e  a n d  t h e  p r i s m  a p e x  a n g l e  a ,  a s  follo~s:
7 
1  
s i n  2 < 0  +  a )  
n  • - - - - - -
s i n  
a  
2  
( 6 . 2 3 )  
lIT 
. I 
i I 
L 
1  
1 1 2  
T h e  p a r a m e t e r  o f  i n t e r e s t  i n  d e t e r m i n i n g  t h e  r e s o l u t i o n  o f  t h e  
p r i s m ,  i s  t h e  a m o u n t  o f  a n g u l a r  d i s p e r s i o n  p e r  u n i t  o f  w a v e l e n g t h ,  
s i n c e  t h i s  q u a n t i t y  c a n  b e  r e l a t e d  t o  t h e  d i f f r a c t i o n  l i m i t e d  
a c c e p t a n c e  a n g l e  ( e q u a t i o n  ( 6 . 1 8 ) )  j u s t  a s  i t  w a s  i n  t h e  c a s e  o f ·  
t h e  d i f f r a t i o n  g r a t i n g .  
_  9 ' +  a  
u  =  2  
D e f i n i n g  a  n e w  v a r i a b l e  u  t o  b e  
( 6 . 2 4 )  
a n d  t h r o u g h  u s e  o f  t h e  c h a i n  r u l e ,  i t  i s  p o s s i b l e  t o  s o l v e  f o r  t h e  
1  d
.  .  f  .  d 0  
a n g u  a r  1 s p e r s 1 o n  o  t h e  p r i s m  d A  :  
d 6  d 6  d u  d n  
d A  = d u  d n  d A .  
=  
d n .  
- n 2  sin2(~)]1/2 d A  
- ( 6 . 2 5 )  
( 6 . 2 6 )  
w h e r e  :~ i s  r e c o g n i z e d  t o  b e  t h e  s p e c t r a l  d i s p e r s i o n  o f  t h e  p r i s m  m a t e r i a l .  
T h e  w a v e l e n g t h  s p r e a d  6 A  f o r  a  d i s p e r s e d  s p e c t r a  o f  a n g u l a r  w i d t h  6 e  i s  
t h e n  g i v e n  b y  
6 A .  = =  
[ 1  - n 2  sin2(~)] 
(
a )  d n  
·  2  s i n  2  d A .  
1 /  2  
. 1 6  
B u t  ~e f o r  . a  d i f f r a c t i o n  l i m i t e d  b e a m  w a s  g i v e n  b y  ( 6 . 1 8 ) :  
6 0  
=  1 . 2 2  A .  
D  
(6.~8) 
( 6 . 1 8 )  
I n s e r t i n g  ( 6 . 1 8 )  i n t o  ( 6 . 2 7 )  w e  g e t  a n  e x p r e s s i o n  f o r  e h e  w a v e l e n g t h  
s p r e a d  o f  a  d i f f r a c t i o n  l i m i t e d  b e a m  o f  d i a m e t e r  D ,  w h i c h  c a n  b e  
e x p e c t e d  f r o m  a  l a s e r  u s i n g  a n  i n t r a c a v i t y  p r i s m  a s  a  t u n i n g  e l e m e n t .  
T h a t  e x p r e s s i o n  i s :  
l  
l  
~ 
1 1 3  
A A  =  . 6 1  A  [  1  - n
2  
sin
2
(I~ 
1 1 2  
( 6 . 2 8 )  
(
a )  d n  
D  s i n  2  d A .  
T h e  p r i s m s  u s e d  i n  o u r  d y e  l a s e r  w e r e  e q u i l a t e r a l  s p e c t r o s c o p e  p r i s m s  
c o n s t r u c t e d  f r o m  S F - 2  g l a s s .  T h e  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  a n d  d i s p e r s i o n  
f  
h
.  1  .  h  1  .  f  .  .  
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o r  t  1 s  g  a s s  i n  t  e  s p e c t r a  r e g i o n  o  i n t e r e s t  1 s :  
n  =  1 . 6 4 9 0  
d n  - 5  - 1  
d A  =  8 . 3 5  x  1 0  n m  .  
S u b s t i t u t i n g  t h e s e  v a l u e s  i n t o  t h e  w a v e l e n g t h  s p r e a d  e q u a t i o n  ( 6 . 2 8 )  
t o g e t h e r  w i t h  t h e  a p p r o p r i a t e  d y e  l a s e r  p a r a m e t e r s ;  A  =  6 0 0  n m ,  a r t d  ·  
D  =  1 . 1  m m ,  w e  g e t  a s  a n  e x p e c t e d  w a v e l e n g t h  s p r e a d  o f  4 . s · n m .  
T w o  o f  t h e  e q u i l a t e r a l  t u n i n g  p r i s m s  w e r e  a v a i l a b l e ,  a n d  s i n c e .  
I  
t h e  d y e  l a s e r  l i n e w i d t h  s h o u l d  b e  i n v e r s e l y  p r o p o r t i o n a l  · t o  t h e  n u m b e r  
o f  p r i s m s  u s e d ,  b o t h  w e r e  u s e d .  T h e  l i n e w i d t h  w a s  a g a i n  m e a s u r e d  u s i n g  
t h e  s m a l l ,  h a n d  h e l d  F a b r y  P e r o t  e t a l o n  d e s c r i b e d  i n  t h e  p r e v i o u s  
s e c t i o n ,  a n d  w a s  a g a i n  f o u n d  t o  b e  o n  t h e  o r d e r  o f  0 . 5  n m .  T h i s  i s  m u c h  
n a r r o w e r  t h a n  t h e  a n a l y s i s  w o u l d  h a v e  p r e d i c t e d .  
U s i n g  t h e  p r i s m s  a s  t u n i n g  e l e m e n t s ,  t h e  d y e  l a s e r  o p e r a t e d  
i n  a  m u c h  m o r e  s t a b l e  f a s h i o n  ( l e g s  p u l s e - t o - p u l s e  p o w e r  f l u c t u a t i o n s ,  
l o w e r  t h r e s h o l d ,  e t c . )  t h a n  w i t h  t h e  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  i n  t h e  
c a v i t y .  F o r  t h i s  r e a s o n ,  i t  w a s  d e c i d e d  t o  u s e  t h e  t u n i n g  p r i s m s  a s  
t h e  l i n e - n a r r o w i n g  e l e m e n t s  i n s t e a d  o f  t h e  g r a t i n g .  
W h e n  t u n i n g  p r i s m s  a r e  u s e d ,  i t  i s  u~ually n o t  n e c e s s a r y  t o  
p r o v i d e  a n  a d d i t i o n a l  p o l a r i z e r ,  s i n c e  t h e  p r i s m s  o n l y  d i s p l a y  l o w  
l o s s  f o r  t h e  p o l a r i z a t i o n  c o m p o n e n t  o f  t h e  l i g h t  b e a m  l y i n g  i n  t h e  
p l a n e  o f  t h e  p a p e r  i n  F i g .  3 0 ,  t h e  P  c o m p o n e n t .  
S o m e  a t t e m p t  ° " a s  m a d e .  t o  i n c r e a s e  t h e  l i n e  n a r r o w i n g  c a p a c i t y  ·  
1 1 4  
o f  t h e  . t u n i n g  e l e m e n t s  b y  i n c r e a s i n g  t h e  d i a m e t e r  · o f  t h e  b e a m  t h r o u g h  
t h e  i n t r o d u c t i o n  o f  a  
x  1 0  i n t r a c a v i t y  t e l e s c o p e .  H o w e v e r ,  d u e  t o '  
t h e  l a c k  0 £  l o w - l o s s  a n t i - r e f l e c t i o n  c o a t e d  l e n s e s  o f  d i f f . r a c t i o n  
l i m i t e d  q u a l i t y ;  t h e  o u t p u t  e n e r g y  o f  t h e  d y e  l a s e r  d r o p p e · d .  H a d  
h i g h  q u a l i t y  l e n s e s  b e e n  a v a i l a b l e ,  t h e  l i n e w i d t h  c o u l d . l i k e l y  h a v e  
b e e n  r e d u c e d  b y  a  f a c t o r  o f  p e r h a p s  t e n .  S u c h  a  d e c r e a s e  i n  l a s e r  
l i n e w i d t h  w o u l d  i n c r e a s e  t h e  e f f i c i e n c y  o f  t h e  f r e q u e n c y  d o u b l i h g  
p r o : e s s  a s  w i l l  b e  d i s c u s s e d  i n  C h a p t e r  V I I .  
M e t h o d s  f o r  P r o d u c i n g  S i m u l t a n e o u s  o r  N e a r  S i m u l t a n e o u s  Outputs·~At 
T w o  W a v e l e n g t h s  
I n  C h a p t e r  I I  i t .  w a s  s u g g e s t e d  t h a t  o n e  m e t h o d  f o r  r e d u c i n g  
t h e  p r o b l e m s  o f  a t m o s p h e r i c  t u r b u l e n c e  i n  m a k i n g  a  d u a l  ~avelength 
m e a s u r e m e n t  w o u l d  b e  t o  p e r f o r m  t h e  t w o  m e a s u r e m e n t s  w i t h i n  a p p r o x i -
m a t e l y  1 6  m i c r o s e c o n d s  o f  e a c h  o t h e r ,  s o  a s  t o  " f r e e z e "  t h e  t u r b u l e n c e .  
I n  t h i s  s e c t i o n  t w o  p o s s i b l e  s c h e m e s  w i l l  b e  d i s c u s s e d .  
T h e  f i r s t  s c h e m e  ( F i g .  3 1 )  i n v o l v e s  u s i n g  t w o  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g s  
t o g e t h e r  w i t h  a  p o l a r i z e r  t o  f o r m  t w o  i n d e p e n d e n t l y  t u n a b l e  d y e  l a s e r  
.  .  h .  h  h  .  .  d .  9 6  
c a v i t i e s ,  w  i c  s  a r e  a  c o m m o n  a c t i v e  m e  i u m .  
T h i s  m e t h o d  h a s  b e e n  
t e s t e d  i n  t h e .  l a b o r a t o r y ,  a n d  h a s  o n e  r e a l  p r o b l e m .  W h e n  t h e  t w o  
w a v e l e n g t h s  a r e  t u n e d  c l o s e  t o  o n e  a n o t h e r ,  t h e  d y e  l a s e r  w i l l  p r e f e r e n - ·  
t i a l l y  l a s e  a t  t h e  w a v e l e n g t h  f o r  w h i c h  t h e  g a i n / l o s s  r a t i o  i s  h i g h e s t .  
S i n c e  t h e  g a i n  c u r v e  f o r  a  d y e  i s  a  c o n v e x  f u n c t i o n ,  i t  i s  n e c e s s a r y  
t o  t u n e  t h e  l o s s e s  o f  t h e  t w o  b r a n c h e s  u n t i l  t h e  g a i n / l o s s  r a t i o s  a r e  
t h e  s a m e .  I f  t h e  d y e  l a s e r  i s :  t o  b e  t u n e d  t o  a  n u m b e r  o f  d i f f e r e n t  
p a i r s  o f  w a v e l e n g t h s ,  t h e n  t h e  l o s s  w i l l  h a v e  t o  b e  a d j u s t e d  f o r  e a c h  
1  
1 1 5  
T U N I N G  G R A T I N G  1  
/ i  
O U T P U T  M I R R O R  
T U N I N G '  
D Y E  C E L L  
G R A T I N G  2  
P O L A R I Z E R  
F i g .  3 1 .  D y e  l a s e r  t u n i n g  m e t h o d  c a p a b l e  o f  p r o d u c i n g  simultan~ous 
o u t p u t s  a t  t w o  d i f f e r e n t  w a v e l e n g t h s .  
- .  
I  
1 1 6  
w a v e l e n g t h  p a i r .  W h i l e  i t  w o u l d  b e  u s e f u l  t o  h a v e  a  l a s e r  w h i c h  
w o u l d  s i m u l t a n e o u s l y  e m i t  t w o  w a v e l e n g t h s ,  t h e  n e c e s s a r y  a d d i t i o n a l  
c o m p l e x i t y  o f  h a v i n g  t o  h a v e  a  c o n t r o l l e d ,  v a r i a b l e  l o s s  i n s i d e  t h e  
l a s e r  c a v i t y  m o r e  t h a n  o u t w e i g h s  t h e  b e n e f i t s  a c c r u e d .  
S i n c e  i t  i s  o n l y  nec~ssary t o  p r o d u c e  t h e  t w o  w a v e l e n g t h s  w i t h i n  
a  p e r i o d  o f  1 6  m i c r o s e c o n d s  o f  e a c h  o t h e r ,  o n e  c o u l d  t h i n k  a b o u t  
p h y s i c a l l y  r o t a t i n g  t h e  t u n i n g  g r a t i n g  b y  a n  a m o u n t  n e c e s s a r y  t o  t u n e  
t h e  d y e  l a s e r  t o  t h e  s e c o n d  w a v e l e n g t h  i n  t h e  w a v e l e n g t h  p a i r .  A s  
a n y o n e  w h o  h a s  a t t e m p t e d  t o  c o n s t r u c t  a  d e v i c e  t o  r o t a t e  a  p h y s i c a l  
o b j e c t  s u c h  a s  a  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g  b y  a  v e r y  s m a l l  b u t  p r e c i s e  
a m o u n t  i n  a  v e r y  s h o r t  p e r i o d  o f  t i m e  w i l l  t e s t i f y ,  s u c h  a  t a s k  i s  
d i f f i c u l t .  A  ~ore e l e g a n t  m e t h o d  o f  a c c o m p l i s h i n g  t h e  s a m e  e n d  i s  t o  
r o t a t e  t h e  b e a m  r e l a t i v e  t o  t h e  g r a t i n g  r a t h e r  t h a n  t h e  g r a t i n g  
( s e e  F i g .  3 2 ) .  W h i l e  a  w i d e  v a r i e t y  o f  b e a m  d e f l e c t i o n  m e t h o d s  e x i s t ,  
o n l y  o n e  e x a m p l e  n e e d  b e  g i v e n  t o  d e m o n s t r a t e  t h e  a t t r a c t i v e n e s s  o f  
t h i s  s c h e m e .  
F o r  a  d i f f r a c t i o n  g r a t i n g ,  t~e.required d e f l e c t i o n  a n g l e  0 ,  
n e c e s s a r y  t o  t u n e  b e t w e e n  t w o  w a v e l e n g t h s  s e p a r a t e d  b y  ~A c a n  b e  
9 1  
s h o w n  t o  b e :  
w h e r e  
A 0  •  2  A A  
( 4 d 2  - A  2 ) 1 / 2  
B  
d  =  t h e  g r o o v e  s p a c i n g  o f  t h e  g r a t i n g  
A B •  t h e  blaze.!~velength o f  t~e g r a t i n g  
A l s o ,  f o r  a n  e l e c t r o - o p t i c  b e a m  d e f l e c t o r  o f  t h e  t y p e  d e s c r i b e d  
b y  B e a s e l y ,
9 7  
a n d  s h o w n  i n  F i g .  3 3 ,  t h e  d e f l e c t i o n  a n g l e  i s  g i v e n  
( 6 . 2 9 )  
1  
r  
I  
1 1 7  
T U N I N G  F A S T  B E A M  O U T P U T  
G R A T I N G  f  D E F L E C T O R  M I R R O R  
~, L  D Y E  C E L L  D
~---- .  I  I  I  ·  . .  
~ D E F L E C T I O N  A N G L E  
F i g .  3 2 .  D y e  l a s e r  t u n i n g  s c h e m e  u t i l i z i n g  a  f a s t  b e a m  d e f l e c t o r  
t o  t u n e  t h e  l a s e r  f r o m  o n e  w a v e l e n g t h  t o  a n o t h e r  c l o s e l y  s p a c e d  
w a v e l e n g t h .  ·  
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1 1 9  
b y :  
l ' . 1 6  =  
R . n
3
r v  
2 D x  
( 6 . 3 0 )  
w h e r e :  
i  =  t h e  l e n g t h  o f  t h e  d e f l e c t o r  c r y s t a l  
n  =  t h e  i n d e x  o f  r~fraction o f  t h e  d e f l e c t o r  m a t e r i a l  
r  =  t h e  a p p r o p r i a t e  e l e c t r o - o p t i c  c o e f f i c i e n t  
V  =  t h e  a p p l i e d  v o l t a g e  
D  =  t h e  b e a m  d i a m e t e r  
x  =  t h e  c r y s t a l  t h i c k n e s s  
E q u a t i n g  ( 6 . 2 9 )  a n d  ( 6 . 3 0 )  a n d  s o l v i n g  f o r  t h e  n e c e s s a r y  a p p l i e d  
v o l t a g e ,  t h e  resultin~ e x p r e s s i o n  f o r  t h e  n e c e s s a r y  a p p l i e d  y o l t a g e  
i s :  
v  =  4 D x  
( 4 d 2  _  A  2 ) 1 / 2  
3  
6 A  
B  R . n  r  
( 6 . 3 1 )  
A s s u m i n g  a s  r e a s o n a b l e  v a l u e s  f o r  t h e  p a r a m e t e r s :  
- 7  - 7  3  
D = x =  2 . n u n ,  d  =  8 . 3 3  x  1 0  m ,  A B =  5  x  1 0  m ,  i  =  S  c m ,  n  ~ 3 . 5 ,  
r  ~ 2  x  1 0
1 1  
m / V  ( a  v a l u e  t y p i c a l  f o r  t w o  e l e c t r o - o p t i c  m a t e r i a l s ,  
A D P  a n d  K D * P ) ,
9 6  
a n d  a  t u n i n g  r a n g e  o f  1  n m  s u c h  a s  t u n i n g  b e t w e e n  
a n  s o
2  
p e a k  a n d  v a l l e y ,  w e  w o u l d  h a v e  t o  a p p l y  a '  v o l t a g e  o f  
a p p r o x i m a t e l y  2 9 0 0  v o l t s .  T h i s  c o u l d  e a s i l y  b e  d o n e  u s i n g  a  p a i r  
o f  h i g h  v o l t a g e  t r a n s i s t e r s  s u c h  a s  S y l v a n i a ' s  E C G  - 1 6 4 .  
·  I n  s u m m a r y ,  · t h e r e  a p p e a r s  t o  b e  a t  l e a s t  o n e  r e a s o n a b l e  
m e t h o d  o f  r a p i d l y .  t u n i n g  a  d y e  l a s e r  b e t w e e n  t w o  d i f f e r e n t  w a v e l e n g t h s  
w i t h i n  a  t i m e  s h o r t  e n o u g h  t o  f r e e z e  t h e  t u r b u l e n c e .  
l  
C H A P T E R  V I I  
D E S I G N  A N D  C O N S T R U C T I O N  O F  A  D Y E  L A S E R  F R E Q U E N C Y  D O U B t E R  
I n  t h e  p r e c e d i n g  c h a p t e r ,  t h e  d e s i g n  a n d  c o n s t r u c t i o n  o f  a  
f l a s h l a m P - p u m p e d  d y e  l a s e r  w a s  d e s c r i b e d .  O n c e  t h e  d y e  l a s e r  w a s  
c o n s t r u c t e d ,  i t  w a s  n e c e s s a r y  t o  s h i f t  t h e  d y e  l a s e r  o u t p u t  i n t o  
t h e  u l t r a v i o l e t  r e g i o n .  
A s  h a s  b e e n  m e n t i o n e d  i n  e a r l i e r  s e c t i o n s ,  t h e  m e t h o d  o f  p r o -
d u c i n g  u l t r a v i o l e t  l i g h t  f r o m  v i s i b l e  l i g h t  i s  t h r o u g h  a  p r o c e s s  
k n o w n  a s  f r e q u e n c y  d o u h l i n g .
5 9  
I n  t h i s  p r o c e s s  v i s i b l e  l . i g h t  f r o m  
a  1 a s e r  i s  i n c i d e n t .  o n  a  c r y s t a l l i n e  m a t e r i a l .  
I f  t h e  r e s p o n s e  o f  t h e  c r y s t a l ' s  e l e c t r o n s  t o  t h e  i n c i d e n t  f i e l d  
i s  l i n e a r ,  t h e n  t h e  e l e c t r o n s  w i l l  h a v e  n o  i n f l u e n c e  u p o n  t h e  f r e q u e n c y  
o f  t h e  l i g h t  b e a m  p a s s i n g  t h r o u g h  t h e  c r y s t a l .  I f  t h e  r e s p o n s e .  i s  
n o n l i n e a r ,  t h e n  t h e  e l e c t r o n s  w i l l  i n t e r a c t  w i t h  t h e  i n c i d e n t  b e a m  ·  
o f  f r e q u e n c y  w  t o  a  n e w ,  g e n e r a t e d  b e a m  o f  f r e q u e n c y  2 w .  T h e  f o r m a l i s m  
r e l a t i n g  t o  t h i s  p r o c e s s  i s  a v a i l a b l e  i n  t h e  l i t e r a t u r e ,  a n d  w i l l  n o t  
b e  r e p r o d u c e d  h e r e  e x c e p t  t o  q u o t e  t h e  f i n a l  r e s u l t  r e l a t i n g  t h e  
s e c o n d  h a r m o n i c  p o w e r  P
2  
t o  t h e  f i r s t  h a r m o n i c  p o w e r  P
1
:
5 9  
5 2 . 2  d 2 t 2 p  2  s i n 2 ( 6 k ! )  
p  =  1  2  
2  
n
3  
A  
2  
A  
2  
(6~1)
2 
( 7  . p  
'  
1 2 1  
w h e r e :  
d  =  t h e  n o n l i n e a r  c o e f f i c i e n t  o f  t h e  c r y s t a l  
t  ~ t h e  l e n g t h  o f  t h e  c r y s t a l  
A
2  
=  t h e  s e c o n d  h a r m o n i c  w a v e l e n g t h  
n  =  t h e  a v e r a g e  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  o f  t h e  c r y s t a l  
6 k  =  t h e  p h a s e  m i s m a t c h  
(
2 n 1  n 2 )  
=  2 T T  " f l - - I 2  
A  
=  t h e  a r e a  o f  t h e  b e a m  
A s  c a n  b e  s e e n ,  t h e  s e c o n d  h a r m o n i c  p o w e r  s c a l e s  w i t h  t h e  s q u a r e  
o f  ~oth t h e  f u n d a m e n t a l  p o w e r  a n d  t h e  c r y s t a l  l e n g t h .  A  s e v e r e  r e s t r i c -
t i o n  u p o n  t h e  e f f i c i e n c y  o f  t h e  S H G  p r o c e s s  r e s u l t s  f r o m  t h e  s i n e  f u n c t i o n  
whi~h h a s  z e r o e s  w h e n  
6
; i .  =  ±  ~ a n d  i s  e q u a l  t o  1 / 2  w h e n  
6
;
1  
=  ±  1.3~2. 
I f  
6
~i i s  e q u a l  t o  O ,  t h e n  t h e  v a l u e  o f  t h e  s i n e  f u n c t i o n  i s  1 . 0 ,  a n d  
u m  c o n v e r s i o n  e f f i c i e n c y  o c c u r s .  W h e n  ~k =  0 ,  t h e  p r o c e s s  i s  
k n o w n  a s  p e r f e c t l y  p h a s e  m a t c h e d .  
T h e  r e m a i n d e r  o f  t h i s  c h a p t e r  w i l l  d e a l  w i t h  t h e  l i m i t a t i o n s  
i m p o s e d  u p o n  t h e  S H G  p r o c e s s  b y  t h e  s i n e  f u n c t i o n .  T h e  f i r s t  t o p i c  
t o  Q e  d i s c u s s e d  w i l l  b e  m e t h o d s  o f  a c h i e v i n g  p h a s e  m a t c h i n g .  A l s o  
i n c l u d e d  i n  t h e  f i r s t  s e c t i o n  i s  a  b r i e f  d i s c u s s i o n  r e l a t e d  t o  t h e  
c h o i c e  o f  a  f r e q u e n c y  · d o u b l i n g  c r y s t a l .  T h i s  t o p i c  i s  i n c l u d e d  a t  
t h i s  p o i n t  s i n c e  t h e  m e t h o d  o f  p h a s e  m a t c h i n g  c h o s e n  w i l l .  d e p e n d  u p o n  
t h e  p a r t i c u l a r  c r y s t a l  c h o s e n .  
I  
T h e  m e t h o d  o f  p h a s e  m a t c h i n g  w h i c h  w i l l  
b e  c h o s e n  i s  t e r m e d  a n g l e  m a t c h i n g ,  a n d  i n  t h e  s e c o n d  s e c t i o n  o f  t h e  
r  s o m e  o f  t h e  c o n s i d e r a t i o n s  r e l e v e n t  t o  t h i s  p a r t i c u l a r  p h a s e  
m a t c h i n g  p r o c e s s  w i l l  b e  d i s c u s s e d .  T h e  t h i r d  s e c t i o n  o f  t h e  c h a p t e r  
. . ,  
~ 
w i l l  d e a l  w i t h  t h e  s p e c t r a l  band~idth l i m i t a t i o n  o f  t h e  f r e q u e n c y  
d o u b l e r ,  w h i l e  t h e  f i n a l  s e c t i o n  o f  t h e  c h a p t e r  w i l l  d e a l  w i t h  t h e  
e x p e r i m e n t a l  d e t a i l s  o f  c u t t i n g  a n d  p o l i s h i n g  a n · a n n n o n i u m . d i h y d r o g e n  
p h o s p h a t e  ( A D P )  f r e q u e n c y · d o u b l i n g  c r y s t a l .  
M e t h o d s  o f  P h a s e  M a t c h i n g  
1 2 2  
A s  w a s  s t a t e d  i n  t h e  p r e c e d i n g  s e c t i o n ,  p e r f e c t  p h a s e  m a t c h i n g  
c a n  o n l y  o c c u r  w h e n  t h e  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  o f  t h e  c r y s t a l  a t  t h e  
'  
s e c o n d  h a r m o n i c  f r e q u e n c y  i s  e q u a l  t o  t h e  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  a t  th~ 
f u n d a m e n t a l  f r e q u e n c y .  T h e  p h y s i c a l .  s i g n i f i c a n c e  o f  t h i s  r e l a t i o n  i s  
t h a t  f o r  t h e  s e c o n d  h a r m o n i c  w a v e  t o  g r o w ,  i t  m u s t  t r a v e l  a t  t h e  
s a m e  p h a s e  v e l o c i t y  a s  t h e  f u n d a m e n t a l  w a v e .  T h i s  c a n  o n l y  b e  t r u e .  
i f  t h e  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  s e e n  b y  t h e  g e n e r a t e d  s e c o n d  h a r m o n i c  i s
t h e  s a m e  i n d e x  s e e n  b y  t h e  f u n d a m e n t a l  b e a m ,  a  c o n d i t i o n  w h i c h  c a n n o t  
o e  m e t  i n  m o s t  m a t e r i a l s  s i n c e  t h e  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  o f  m o s t  o p t i c a l  
m e d i u m s  i n c r e a s e ·  a s  o n e  g o e s  t o w a r d s  s h o r t e r  w a v e l e n g t h s .  F o r  
c r y s t a l l i n e  m a t e r i a l s  w h i c h  l a c k  i n v e r s i o n  s y m m e t r y ,  t h e  i n d e x  o f  
r e f r a c t i o n  s e e n  b y  a  l i g h t  b e a m  w i l l  d e p e n d  b o t h  u p o n  t h e  d i r e c t i o n  
o f  p r o p a g a t i o n  t h r o u g h  t h e  c r y s t a l  a s  w e l l  a s  t h e  p o l a r i z a t i o n  o f  
t h e  l i g h t  b e a m  r e l a t i v e  t o  t h e  c r y s t a l l i n e  a x i s .  C r y s t a l s  s u c h  a s  t h e  
o n e  u s e d  i n  t h i s  i n v e s t i g a t i o n  h a v e  t w o  i n d i c e s  o f  r e f r a c t i o n ,  o n e  
t e r m e d  o r d i n a r y ,  a n d  t h e  s e c o n d  t e r m e d  e x t r a o r d i n a r y ,  a n d  s u c h  c r y s t a l s  
a r e  t e r m e d  u n i a x i a l .  T o  d e t e r m i n e  t h e  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  a s  s e e n  ~y 
a n  i n c i d e n t  b e a m  o n e  n e e d s  t o  e x a m i n e  t h e  p r o j e c t i o n s  o f  t h e  i n c i d e n t  
E  f i e l d  u p o n  t h e  c r y s t a l l i n e  a x i s  ( s e e  F i g .  3 4 )
5 9
•  A n  i n c i d e n t  b e a m  
w h o s e  e l e c t r i c  v e c t o r  l i e s  i n  t h e  x - y  p l a n e  ( e . g .  E
1
)  w i l l  s e e  t h e  
n  =  n  
x  0  
z  
n  =  n  
z  e  
. . _ _ , _ e " '  
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1 2 3  
n  =  n o  
~y 
F i g .  3 4 .  C r y s t a l l i n e  a x i s  s h o w i n g  t h e  i n d i c e s  s e e n  b y  v a r i o u s  
i n c i d e n t  e l e c t r i c  f i e l d s .  T h e  c r y s t a l  i s  t a k e n  t o  b e  u n i a x i a l .  
1 2 4  
c r y s t a l ' s  o r d i n a r y  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  n  .  B e a m s  w h i c h  a r e  i n c i d e n t :  
0  
u p o n  t h e  c r y s t a l  w i t h  t h e i r  e l e c t r i c  v e c t o r s  p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  
x - y  p l a n e  a n d  t h e r e f o r e  p a r a l l e l  t o  t h e  c r y s t a l ' s  z  a~is ( e . g .  E
2
)  
w i l l  s e e  t h e  c r y s t a l ' s  e x t r a o r d i n a r y  i n d e x  n  .  T h e  d i s p e r s i o n  
e  
r e l a t i o n s  f o r  a  t y p i c a l  u n i a x i a l  c r y s t a l  p l o t t e d  i n  t i g .  3 5 .
9 8  
A s  
c a n  b e  s e e n ,  i t  i s  c o n c e i v a b l e  t h a t  o n e  c o u l d  a c h i e v e  p h a s e  m a t c h i n g  
b y  o r i e n t i n g  t h e  p u m p  b e a m  p o l a r i z a t i o n  i n  s u c h  a  w a y  t h a t  i t  s e e s  
t h e  c r y s t a l ' s  o r d i n a r y  i n d e x ,  w h e r e a s  t h e  s e c o n d  h a r m o n i c  s e e s  t h e  
e x t r a o r d i n a r y  i n d e x .  
I f  t h e  f u n d a m e n t a l  b e a m  i s  p r o p a g a t e d  i n  t h e  x - y  p l a n e  a n d  
h a s  i t s  p o l a r i z a t i o n  p a r a l l e l  t o  t h e  x - y  p l a n e ,  a n d  t h e  s e c o n d  
h a r m o n i c  h a s  i t s  p o l a r i z a t i o n  p a r a l l e l  t o  t h e  z  a x i s ,  t h e n  t h e  S H G  
p r o c e s s  i s  k n o w n  a s  9 0 °  p h a s e  m a t c h e d .  F o r  a n y  p a r t i c u l a r  c r y s t a l  
a n d  t e m p e r a t u r e ,  t h e  s h o r t e s t  f u n d a m e n t a l  w a v e l e n g t h  w h i c h  c a n  b e  
p e r f e c t l y  p h a s e  m a t c h e d  i s  o n e  w h i c h  i s  9 0 °  p h a s e  m a t c h e d .  A s  a n  
e x a m p l e ,  t h e  9 0 °  p h a s e  m a t c h i n g  w a v e l e n g t h  f o r  t h e  c r y s t a l  A D P  a t  
r o o m  t e m p e r a t u r e  i s  5 2 4  n m .
9 9  
I t  i s  p o s s i b l e  t o  i n c r e a s e  t h e  p h a s e  
m a t c h e d  w a v e l e n g t h  i n  m o s t  c r y s t a l s  b y  i n c r e a s i n g  t h e i r  t e m p e r a t u r e ,  
s i n c e  t h e  e f f e c t  o f  i n c r e a s i n g  t h e  c r y s t a l  t e m p e r a t u r e  i s  t o  m o v e  t h e  
e x t r a o r d i n a r y  i n d e x  c u r v e  c l o s e r  t o  t h e  o r d i n a r y  
•  d  1 0 0  T h  
i n  e x  c u r v e .  e  
m a x i m u m  t e m p e r a t u r e  f o r  c r y s t a l s  s u c h  a s  A D P  i s  l i m i t e d  b y  t h e r m a l .  
d e c o m p o s i t i o n  o f  t h e  c r y s t a l ,  a n d  r a i s i n g  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  A D P  t o  
~ 1 1 0  C  ( t h e  a p p r o x i m a t e  m a x i m u m  t e m p e r a t u r e  f o r  t h i s  c r y s t a l )  rais~s 
t h e  9 0 °  p h a s e  m a t c h i n g  w a v e l e n g t h  t o  5 4 4 . 5  n m .  C o n v e r s e l y ,  c o o l i n g  
t h e  c r y s t a l  t o  i t s  c u r i e  p o i n t  (~120 C )  w i l l  a l l o w  p h a s e  m a t c h i n g  
o f  w a v e l e n g t h s  a s  s h o r t  a s  ~.500 n m .  
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W A V E L . E N G T H  ( n m )  
1 2 5  
F i g .  3 5 .  I n d e x  o f  r e f r a c t i o n  a s  a  f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h  f o r  A D P .  
( R e f .  9 8 . )  
~ 
I  
1 2 6  
I n  m a n y  c a s e s  i t  i s  d e s i r a b l e  t o  p h a s e  m a t c h  f u n d a m e n t a l  
w a v e l e n g t h s  w h i c h  a r e  l o n g e r  t h a n  t h e  l o n g  w a v e l e n g t h  c u t o f f  
d i c t a t e d  b y  t h e  c r y s t a l ' s  d e c o m p o s i t i o n  te~perature. S i n c e  t h e  
e f f e c t  o f  i n c r e a s i n g  t h e  t e m p e r a t u r e  o f  a  c r y s t a l  s u c h  a s  A D P  i s  
t o  s h i f t  t h e  e x t r a o r d i n a r y  i n d e x  c u r v e  · c l o s e r  t o  t h e  o r d i n a r r  
i n d e x  c u r v e ,  i t  s e e m s  r e a s o n a b l e  t h a t  i f  s o m e  o t h e r  m e c h a n i s m  
t a n  b e  f o u n d  w h i c h  w i l l  a l s o  s h i f t  t h e  e x t r a o r d i n a r y  i n d e x , '  t h e n  
t h a t  t o o  m i g h t  b e  a  p h a s e  m a t c h i n g  m e c h a n i s m  a n d  l o n g e r  w a v e l e n g t h s  
m i g h t  b e  p h a s e  m a t c h e d .  A  s e c o n d  m e t h o d  o f  p h a s e  m a t c h i n g  c a n  
b e  f o u n d  b y  c h a n g i n g  t h e  a n g l e  o f  p r o p a g a t i o n  t h r o u g h  t h e  c r y s t a l .  
A s  w a s  s t a t e d  e a r l i e r ,  a  l i g h t  b e a m  p o l a r i z e d  p a r a l l e l  t o  t h e  x - y  
p l a n e  w i l l  s e e  t h e  c r y s t a l ' s  o r d i n a r y  i n d e x ,  w h e r e a s  a  b e a m  p o l a r i z e d  
p e r p e n d i c u l a r  t o  t h e  x - y  p l a n e  w i l l  s e e  t h e  c r y s t a l ' s  e x t r a o r d i n a r y  
i n d e x .  A  b e a m  w h i c h  i s  p r o p a g a t e d  b e t w e e n  t h e  x - y  p l a n e  a n d  t h e  
z  a x i s  ( e . g .  E
3
,  F i g .  3 4 ) ,  s e e s  a n , i n d e x  i r i t e r m e d i a t e · b e t w e e n  
t h e  c r y s t a l ' s  o r d i n a r y  a n d  e x t r a o r d i n a r y  i n d e x .  I f  o n e  p l o t s  t h e  
i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  a s  a  f u n c t i o n  o f  a n g l e  f r o m  t h e  z  a x i s ,  t h e  f i g u r e  
p l o t t e d  w i l l  b e  a n  e l l i p s e  w i t h  a  m a j o r  a x i s  r a d i u s  n  ,  a n d  a  m i n o r  
0  
a x i s  r a d i u s  n  •  U s i n g  t h e  e q u a t i o n  f o r  a n  e l l i p s e ,  t h e  i n d e x  o f  
e  
r e f r a c t i o n  a s  a  f u n c t i o n  o f  a n g l e  i s  f o u n d  t o  b e  g i v e n  b y :
5 9  
1  =  c o s
2
( e )  +  s i n
2
( 9 )  
n ( e )
2  
n  
2  
n · 2  
o  e  
~qua~:.trin ( 7 .  2 )  c a n  b e  r e w r i t t e n  a a :  
n ( e )  =  i / 2  
( n  
2
c o s
2
( e )  +  n  
2
s i n
2
( e ) )  
e  o  
n  n  
o  e  
( 7 .  2 )  
( 7 . 3 )  
1  
1 2 7  
S o l v i n g  f o r  s i n
2
( e )  a s  a  f u n c t i o n  o f  n ( 0 ) ,  n  ,  a n d  n  ,  a n d  
o  e  
r e c a l l i n g  t h e  p h a s e  m a t c h i n g  c o n d i t i o n ,  n
1  
=  n
2
,  o n e  c a n  det~r-
m i n e  t h e  p h a s e  m a t c h i n g  a n g l e  f o r  a  g i v e n  c r y s t a l  a n d  w a v e l e n g t h  
t o  b e :  
1  1  1 1 / 2  
~-~ 
( 7 . 4 )  
e m =  s i n - 1  
O l  0 2  
_ L _  . . .  _ 1 _  
n  2  
. e 2  
n  
0 2  
2  
T h e  p h a s e  m a t c h i n g  a n g l e  v e r s u s  w a v e l e n g t h  f o r  t h e  c r y s t a l  A D P  i s  s h o w n  
i n  F i g · .  ' 3 6 .  C h a n g i n g  t h e  a n g l e  o f  propagatio~ t h r o u g h  a  c r y s t a l  p e r m i t s  
p t t a s e  m a t c h i n g  t o '  b e  a c h i e v e d  o n l y  f o r  f u n d a m e n t a l  w a v e l e n g t h s  w h i c h ,  
0  .  
a r e  l o n g e r  t h a n  t h e  9 0  p h a s e  m a t c h a b l e  w a v e l e n g t h  a t  t h e  s a m e  
t e m p e r a t u r e .  
C h o i c e  o f  C r y s t a l  
F o r  a n y  p a r t i c u l a r  f u n d a m e n t a l  f r e q u e n c y  t h e r e  i s  g e n e r a l l y  m o r e  
t h a n  o n e  c r y s t a l  w h i c h  m a y  b e  u s e d  t o  g e n e r a t e  t h e  s e c o n d  h a r m o n i c .  
F o r  e x a m p l e ,  i t  i s  p o s s i b l e  t o  f r e q u e n c y  d o u b l e . t h e  l i g h t  f r o m  a  
R h o d a m i n e  6 G  d y e  l a s e r  i n  t e m p e r a t u r e - t u n e d  a m m o n i u m  d i h y d r o g e n  
a r s e n a t e  ( A D A )  a n d  i n  a n g l e - t u n e d  a n u n o n i u m  d i h y d r o g e n  p h o s p h a t e  ( A D P )  
a n d  p o t a s s i u m  d i h y d r o g e n  p h o s p h a t e  ( K D P ) . l O l  A  n u m b e r  o f  t r a d e o f f s  
e x i s t  i n  d e t e r m i n i n g  w h i c h  c r y s t a l  · s h o u l d  b e  u s e d .  S i n c e  i t  i s  
d i f f i c u l t  t o  r a p i d l y  c h a n g e  t h e  te~perature o f  a  c r y s t a l  h a v i n g  a  
v o l u m e  o f  a  f e w  c u b i c  c e n t i m e t e r s ,  a  t e m p e r a t u r e - t u n e d  c r y s t a l  m u s t  
b e  r u l e d  o u t ,  s i n c e  a  m u l t i p l e  b e a m  m e a s u r e m e n t  w i l l  n e c e s s i t a t e  b e i r t g  
a b l e  t o  r a p i d l y  t u n e  t o  a  n u m b e r  o f  d i f f e r e n t  w a v e l e n g t h s .  O f  t h e  
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W A V E L E N G T H  ( n m )  
6 0 0  
6 2 5  
F i g .  3 6 .  P h a s e  m a t c h i n g  a n g l e  a s  a  f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h  f o r
t h e  c r y s t a l  A D P .  
1 2 8  
l  
1 2 9  
t w o  a n g l e  t u n e d  c r y s t a l s ,  K D P  i s  t h e  b e s t  c h o i c e ,  s i n c e  u n l i k e  A D P  
•  •  d "  .  •  .  h  .  b "  1 0 0  
i t s  i n  i c e s  a r e  i n s e n s i t i v e  t o  c  a n g e s  i n  a m  1 e n t  t e m p e r a t u r e .  
A D P  w a s  c h o s e n  f o r  t h e  i n i t i a l  e x p e r i m e n t s ,  h o w e v e r ,  f o r  t h e  s o l e  
r e a s o n  t h a t  a t  t h e  b e g i n n i n g  o f  t h e  s t u d y  i t  w a s  a v a i l a b l e  i n  l a r g e  
p i e c e s ,  a  f e w  i n c h e s  o n  a  s i d e ,  a t  l o w  c o s t  ( • v $ 4 0 ) ;  w h e r e a s ,  a  K D P  
f r e q u e n c y  d o u b l i n g  c r y s t a l  w o u l d  h a v e  c o s t  a p p r o x i m a t e l y  $ 2 0 0 .  T e r n -
p e r a t u r e  c o n s i d e r a t i o n s  p l a c e d  a  s m a l l  f a c t o r  i n  t h e  d e c i s i o n  s i n c e  
t h e  f i r s t  i n s t r u m e n t  w a s  t o  b e  u s e d  i n  t h e  l a b o r a t o r y  w h e r e  t h e  
t e m p e r a t u r e  i s  r e l a t i v e l y  c o n s t a n t .  
F r e q u e n c y  D o u b l i n g  C o n s i d e r a t i o n s  
I n  t h i s  s e c t . i o n  t w o  l i m i t a t i o n s  ~pon t h e  f r e q u e n c y  d o u b l i n g  
p r o c e s s  w h i c h  a r e  p e c u l i a r  t o  t h e  a n g l e - t u n e d  m e t h o d  o f  a c h i e v i n g  
p h a s e  m a t c h i n g  w i l l  b e  c o n s i d e r e d .  T h e  f i r s t  q u e s t i o n  t o  b e  
a d d r e s s e d  i s  t h a t  o f  t h e  a n g u l a r  t o l e r a n c e  u p o n . t h e  p h a s e  m a t c h i n g  
p r o c e s s .  T h e  s e c o n d  p r o b l e m  i s  t e r m e d  w a l k o f f ;  i t  w i l l  p l a c . e  a  l i m i t  
u p o n  h o w  t i g h t l y  t h e  i n p u t  b e a m  c a n  b e  f o c u s s e d .  
A n g l e  T o l e r a n c e  o n  P h a s e  M a t c h i n g .  S i n c e  p h a s e  m a t c h i n g  w a s  t o  
b e  a c c o m p l i s h e d  b y  c h a n g i n g  t h e  a n g l e  o f  t h e  d o u b l i n g  c r y s t a l ,  i t  i s  
w i s e  t o  d e t e r i n i n e  t h e  s e n s i t i v i t y  o f  t h e  p h a s e  m a t c h i n g  p r o c e s s  t o  
s m a l l  a n g u l a r  e r r o r s  i n  t h e  a d j u s t m e n t  o f  t h e  f r e q u e n c y  d o u b l e r .  
R e t u r n i n g  o n c e  a g a i n  t o  t h e  p h a s e  m a t c h i n g  c o n d i t i o n  f o r  s e c o n d  h a r -
m a n i c  g e n e r a t i o n ,  e q u a t i o n  ( 7 . 1 ) :  
~k =  
2
1 T ( 2 n 1  _  ! ! 2 . . )  
. .  A 1  · A 2  
( 7 . 5 )  
a n d  t a k i n g  a  s m a l l  v~riation a b o u t  e m , .  o n e  g e t s :  
- :  
~ .  
L \ k ( e  +  M )  
m  
r 2  ( n 1  +  L \ n 1 )  
=  2 ' J T  l  A  1  +  L \ ) q  -
n 2  +  L \ n 2 ]  
A . 2  +  / J . A . 2  
B u t  A 2  =  ~' 6 A 2  =  ~' 6 n 1  =  O ,  ~hich p l u s  t h e  f a c t  t h a t  
w h e n  s u b s t i t u t e d  i n t o  ( 7 . 8 )  g i v e s :  
B u t :  
L \ k ( L \ 0 )  =  
- 4 1 T  t m
2  
A
1  
+  6 A 1  
- 4 i r  6 n 2  
~ A 1  
d n z ( 9 )  
6 n z  =  d e  
L \ 0  
w h e r e  n
2  
i s  g i v e n  b y :  
n  n  
n 2 ( 8 )  
=  0 2  e z  
[  n / c o s
2
( e )  +  n/sin2(e~ 
1
1
2  
T a k i n g  t h e  r e q u i r e d  d e r i v a t i v e ,  o n e  g e t s :  
6 n 2 ( 6 )  =  n e 2 n o 2 ( n e 2 2  - n o 2 2 )  s i n ( 2 0 )  
2 f n  2  +  (  2  ·  / J . 0  
L o 2  n e 2  - no22)cos2(e~ 
T h e  v a l u e  o f  t h e  q u a n t i t y  
s i n 2  ~6~t) 
(6~t)2 
1 3 0  
( 7 . 6 )  
k ( e  )  = =  o  
m  
( 7 .  7 )  
(7.8~ 
( 7  . 3 )  
( 7 .  9 )  
( 7 . 1 0 )  
i n  ( 7 . 1 )  e q u a l s  1 / 2  w h e n  ~~i =  ±  1 . 3 9 2 .  
T h i s  c o r r e s p o n d s  t o  t h e  h a l f  
w i d t h  a t  h a l f  p o w e r  p o i n t s  f o r  t h e  s i n e  f u n c t i o n .  T h e  f u l l  w i d t h  a t  
1 3 1  
h a l f  p o w e r  i s  t h e n  g i v e n  b y :  
6 k £  =  2 . 7 8 4  
2  
( 7 . 1 1 )  
o r  
6 k  =  5 . 5 6 8  
. t  
( 7 . 1 2 )  
E q u a t i n g  ( 7  . 1 2 )  t o  ( 7  . 1 0 )  y i e l d s  a n  e x p r e s s i o n  f o r  t h e  f u l l  a n g u l a r  
t o l e r a n c e  f o r  p h a s e  m a t c h i n g  o f  t h e  d o u b l i n g  c r y s t a l .  T h a t  r e l a t i o n  i s :  
6 0 1  
3 / 2  
•  8  8  6  i \  l  r n  
2  
+  (  n  
2  
- n  2 )  c o s  2  (  e  ' \  ]  '  
r o 2  e 2  0 2  ~ 
=  ~~~~~~~--~~~~~~~~
( 7  . 1 3 )  
n e
2
n
0 2  
1  
s i : l ( 2 8 }  
F o r  e x a m p l e ,  i n  t h e  s p e c t r a l  r e g i o n  o f  i n t e r e s t  a r o u n d  6 0 0  r u n ,  a n d  f o r  
I  
t h e  c r y s t a l  A D P ,  t h e  f o l l o w i n g  c o n s t a n t s  a r e  a p p l i c a b l e :
9 8  
n  =  1 . 5 2 4 0 2 ,  
C l  
n
0 2  
=  1 . 5 6 3 9 5 ,  n e
2  
=  1 . 5 1 2 7 7 ,  a n d  e  =  6 0 . 5 ° ;  a n d  u s i n g  t h e s e  v a l u e s  
i n  ( 7 . 1 3 )  o n e  f i n d s  a n  a n g u l a r  t o l e r a n c e  o f  0 . 0 0 5  m i l l i r a d i a n - c m .  ! T h i s  
a n g u l a r  r e s o l u t i o n  c a n  b e  p r o v i d e d  b y  a  r o t a r y  m e c h a n i s m  s u c h  a s  w a s  
d e s c r i b e d  i n  C h a p t e r  V  i f  d r i v e n  b y  a  s t e p p i n g  m o t o r  w h i c h  t u r n s  i n .  
0 . 1 8 °  s t e p s
1 0 2  
a  s t a n d a r d  4 0  T P I  m i c r o m e t e r  w h i c h  i n  t u r n  p u s h e s  a g a i n s t  
a  4  i n c h  l e v e r  a r m .  T h e  a n g u l a r  r e s o l u t i o n  o f  s u c h  a  r o t a r y  d e v i c e  
i s  0 . 0 0 3  m i l l i r a d i a n s ,  w h i c h  i s  s u f f i c i e n t l y  f i n e  t o  a l l o w  o n e  t o  
a u t o m a t i c a l l y  t u n e  t h e  f r e q u e n c y - d o u b l e r . .  
W a l k o f f .  O n e  o f  t h e  p r o b l e m s  w h i c h  i s  e n c o u n t e r e d  i n  a n g l e  t u n e d  
f r e q u e n c y  d o u b l e r s  i s  t h a t  t h e  f u n d a m e n t a l  b e a m  a n d  t h e  s e c o n d  h a r m o n i c  
b e a m  d o  n o t  p r o p a g a t e  i n  p r e c i s e l y  t h e  s a m e  d i r e c t i o n  w i t h i n  t h e  
c r y s t a l  ( s e e  F i g .  3 7 ) .  T h e  a n g l e  p  f o r m e d  b e t w e e n  t h e  f u n d a m e n t a l  
a n d  s e c o n d  h a r m o n i c  b e a m s  i s  g i v e n  b y :
5 9  
l  
F R E Q U E N C Y  D O U B L I N G  C R Y S T A L  
-
F U N D A M E N T A L  
B E A M  A X I S  
6  
i 3 2  
S E C O N D  H A R M © N I C  
B E A M  A X I S  
F i g .  3 7 .  F r e q u e n c y  d o u b l i n g  i n  a n  a n g l e  · m a t c h e d  c r y s t a l  i l l u s t r a -
t i n g  w a l k o f f  b e t w e e n  t h e  f u n d a m e n t a l  a n d  s e c o n d  h a r m o n i c  b e a m s .  
1 3 3  
p  =  t a n -
1  
[(::~)\an(emj - e m  
( 7 . 1 4 )  
I f  t h e  f u n d a m e n t a l  b e a m  i s  f o c u s s e d  t o  a  s m a l l  s p o t  t o  i n c r e a s e  t h e  
p o w e r  d e n s i t y  a n d  t h u s  i n c r e a s e  t h e  c o n v e r s i o n  e f f i c i e n c y ,  i t  i s  
p o s s i b l e  t h a t  t h e  f u n d a m e n t a l  a n d  g e n e r a t e d  s e c o n d  h a r m o n i c  b e a m s  w i l l  
w a l k  o f f  e a c h  o t h e r  b y  t h e  t i m e  t h e y  r e a c h  t h e  e n d  o f  t h e  d o u b l i n g  
c r y s t a l .  E f f i c i e n t  f r e q u e n c y  d o u b l i n g ,  h o w e v e r ,  r e q u i r e s  t h a t  t h e  t w o  
b e a m s  r e m a i n  o v e r l a p p e d  o v e r  t h e  l e n g t h  o f  t h e  c r y s t a l ,  a n d  a  s i g n i f i -
c a n t  a m o u n t  o f  w a l k o f f  c a n  r e d u c e  t h e  o v e r a l l  e f f i c i e n c y  o f  t h e  
f r e q u e n c y  c o n v e r s i o n  p r o c e s s .  T h u s  w a l k o f f  a n d  t h e  n e c e s s i t y  o f ·  
m a i n t a i n i n g  o v e r l a p  b e t w e e n  t h e  t w o  h a r m o n i c  b e a m s  p l a c e s  a  r e s t r i c t i o n  
o n  h o w  t i g h t l y  o n e  c a n  f o c u s .  
B o y d  a n d  K l e i n m a n
1 0 3  
a n a l y z e d  t h e  p r o b l e m  o f  s e c o n d  h a r m o n i c  
g e n e r a t i o n  i n  c r y s t a l s  w i t h  w a l k o f  f  a n d  d e r i v e d  t h e  f o l l o w i n g  
e x p r e s s i o n  f o r  t h e  s e c o n d  h a r m o n i c  p o w e r  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  w a l k o f f :  
P 2  =  ( 1 2 8  ~
2
w
2
d
2
P1
2
i) •  . h  / c 4 n 2  
( 7  . 1 5 )  
E q u a t i o n  ( 7 . 1 5 )  d i f f e r s  f r o m  ( 7 . 1 )  i n  t h a t  i t  i s  l i n e a r  i n  c r y s t a l  
l e n g t h ,  a n d  t h e  b e a m  a r e a  A  i s  m i s s i n g  f r o m  t h e  d e n o m i n a t o r .  T h e  
m i s s i n g  l e n g t h  a n d  a r e a  t e r m s  a r e  c o n c e a l e d  i n  a  n e w ,  o p t i m i z a b l e  
p a r a m e t e r  h .  W h i l e  B o y d  a n d  K l e i n m a n  h a v e  d e t e r m i n e d  e x a c t  v a l u e s  o f  
h  f o r  a  v a r i e t y  o f  c r y s t a l  l e n g t h s  a n d  w a l k o f f  a n g l e s ,  i t  i s  m o r e  
i m p o r t a n t  t o  n o t e  t h a t  i n  t h e  r e g i o n  o f  p a r a m e t e r s  e n c o u n t e r e d  w h e n  
u s i n g  a n g l e - t u n e d  c r y s t a l s  o f  t h e  A D P  f a m i l y ,  h  t a k e s  o n  a  l i l i . :  
d e p e n d e n c e .  T h e  n e t  e f f e c t  i s  a  c o n v e r s i o n  e f f i c i e n c y  e x p r e s s i o n  
w h i c h  s c a l e s  w i t h  t h e  s q u a r e  r o o t  o f  . t h e  c r y s t a l  l e n g t h .  T h u s  f o r  
m a x i m u m  S H G  c o n v e r s i o n  e f f i c i e n c y ,  i t  i s  s t i l l  b e s t  t o  u s e  a s  l o n g  a  
1 3 4  
c r y s t a l  a s  i s  p r a c t i c a l ,  b u t  t h e  d e p e n d e n c e  o f  c o n v e r s i o n  e f f i c i e n c y  
o n  c r y s t a l  l e n g t h  i s  n o t  a s  g r e a t  a s  i s  i n d i c a t e d  b y  e q u a t i o n  ( 7 . 1 )  
w h i c h  i s  f o r  9 0 °  p h a s e  m a t c h i n g .  
T h e  B o y d  a n d  K l e i n m a n  a n a l y s i s  a l s o  i n d i c a t e s  t h e  a m o u n t  o f  
f o c u s s i n g  o f  t h e  p u m p  b e a m  i n t o  t h e  c r y s t a l  n e c e s s a r y  t o  p r o d u c e  t h e  
m a x i m u m  c o n v e r s i o n  o f  f i r s t  h a r m o n i c  t o  s e c o n d  h a r m o n i c .  T h i s  
o c c u r s  w h e n  t h e  c o n f o c a l  d i s t a n c e  b  o f  t h e  f o c u s s e d  b e a m  i s  a p p r o x i -
m a t e l y  e q u a l  t o  t h e  c r y s t a l  l e n g t h .  T h e  c o n f o c a l  d i s t a n c e  i s  g i v e n  
b y : 2 7  
b  =  
=  ! l  
' ( 7 . 1 6 )  
U n d e r  c o n d i t i o n s  o f  w e a k  f o c u s s i n g ,  ( 2 w / f ! l ) > - > l ,  t h e  f o c a l  l e n g t h  o f  t h e  
l e n s  n e c e s s a r y  t o  f o c u s  a  b e a m  o f  i n i t i a l  s i z e  w  t o  a  f o c u s s e d  s i z e  
w o '  
.  .  b  2 4  
i s  g i v e n  y :  
1 T  W W  
f  ! l  =  0  
A  
( 7 . 1 7 )  
S o l v i n g  ( 7 . 1 6 )  f o r  w  i n  t e r m s  o f  c r y s t a l  l e n g t h  a n d  s u b s t i t u t i n g  i n t o  
0  
( 7 . 1 7 )  ,  t h e  f o l l o w i n g  e x p r e s s i o n  f o r  t h e  o p t i m u m  f o c a l  l e n g t h  l e n s  
· s  a t t a i n e d :  [  J l / 2  
1  n t  
f ! l  =  w  i i  
( 7 · . 1 8 )  
T h i s  i s  t h e  f o c a l  l e n g t h  o f  a  l e n s  w h i c h  w i l l  p r o d u c e  t h e  m a x i m u m  
S H G  e f f i c i e n c y  i n  a  c r y s t a l  h a v i n g  w a l k o f f .  
A s  a n  e x a m p l e  o f  t h e  f o c a l  l e n g t h  w h i c h  t h i s  e x p r e s s i o n  p r e d i c t s ,  
c o n s i d e r  a  b e a m  s u c h  a s  m i g h t  b e  e m i t t e d  ~y a  r h o d a m i n e  6 G  d y e  laser~ 
T h e  _ w a v e l e n g t h  w i l l  b e  t a k e n  t o  b e  6 0 0  n m ,  a n d  f r o m  ( 6 . 2 1 )  t h e  out~ut 
b e a m  d i a m e t e r  2 w  i s  f o u n d  t o  b e  1 . 1  u n n .  T h e  o p t i m u m  f o c a l  l e n g t h  
l e n s  f o r  a  3 . 2  c m  l o n g  c r y s t a l  s u c h  a s  w a s  a c t u a l l y  u s e d  ' w o u l d  b e  
1 6 0  n u n .  
1 3 5  
S p e c t r a l  A c c e p t a n c e  o f  a n  A n g l e  M a t c h e d  F r e q u e n c y  D o u b l e r  
F o r  a n y  s i n g l e  c r y s t a l  t e m p e r a t u r e  a n d  o r i e n t a t i ' o n ,  o n l y  a  
s m a l l  r a n g e  o f  i n p u t  f r e q u e n c i e s  c a n  b e  e f f i c i e n t l y  ~requency d o u b l e d .  
T h e  s p e c t r a l  a c c e p t a n c e  o f  a n y  p a r t i c u l a r  c r y s t a l  i s  d e t e r m i n e d  b y  
t h e  a m o u n t  o f  p h a s e  m i s m a t c h  s i n c e  e f f i c i e n t  h a r m o n i c  g e n e r a t i o n  c a n  
i l k . J l  
t a k e  p l a c e  o n l y  whe(~n~ T I  :
2
~)
2 
<  n .  A s  b e f o r e  
6 k  =  2 i r  - - - ( 7  5 )  
A l  A 2  •  
w h e r e  t h e  s u b s c r i p t s  1  a n d  2  r e f e r  t o  t h e  f i r s t  a n d  s e c o n d  h a r -
m o n i c  q u a n t i t i e s ,  r e s p e c t i v e l y .  N o w  a s s u m e  a  s m a l l  p e r t u r b a t i o n  L l A i ;  
t h e n  
6 k ( 6 A . 1 )  =  
4 n ( n 1  +  l m 1 )  
( A . 1  +  6 A 1 )  
2 i r ( n 2  +  6 n 2 )  
( A
2  
+  6 ) . 2 )  
b u t  A 2  =  A i / 2 ,  a n d  L l A 2  =  i l A 1 / 2 ;  t h e r e f o r e  
4  n  (  n  
1  
+  6 n  
1  
)  
2 7 t ( n
2  
+  6 n
2
)  
6 k ( 6 A . 1 )  =  
-c l  1 U 1 )  
( A 1  +  6 J . 1 )  
- + -
2  2  
! : : : :  4 1 T  
[ A n 1  - A n 2  J  
J . 1  
d n o 1  
T h e  c h a n g e s  i n  i n d e x  o f  r e f r a c t i o n  a r e  g i v e n  b y  ~n1 = C V : - - 6 J . 1 ,  
d n 2  
a n d  6 n 2  =  ~ 6 J . 2 .  n
2  
i s  g i v e n  b y  e q u a t i o n  ( 7 . 3 ) .  
{
d n  ~n {  n  n  ·  2 n  }  
( ) . k  =  4 i r  - - 2 . l _  1  ~ _  0 2  e 2  ( l - c o s ( e )  +  
J .
1  
d A .  2  d J .  A  A 3  
d n e 2  {  n o 2  - n o 2 n e 2  2 c o s 2  ( 8 ) } l l } 6 A  
d A  A  A 3  u  
1  
( 7 . 1 9 )  
( 7 . 2 0 )  
( 7  . 2 1 )  
:  
l  
I  
I  
l  
I  
~ 
l  
l  
~ 
!  
1 3 6  
A  i s  d e f i n e d  t o  b e  t h e  q u a n t i t y  
A : :  r n  
2  
+  ( n  
2  
- n  
2
)cos
2
(e~ l /
2  
( 7 . 2 2 )  
l  o 2  e 2  0 2  j  
.  •  2  ~k~ t i k R ,  2  
A s  b e f o r e  t h e  v a l u e  o f  t h e  s i n e  f u n c t i o n  s i n  ( -
2
- ) / ( - - 2 - )  
e q u a l s  1 / 2  
w h e n  ~~£ =  ± 1 . 3 9 2 ,  a n d  t h e  f u l l  w i d t h  a t  h a l f  p o w e r  i s  g i v e n  b y  
~k =  5 . 5 6 8 / £ .  E q u a t i n g  t h i s  e x p r e s s i o n  f o r  ~k t o  e q u a t i o n  ( 7 . 2 1 ) ,  a n d  
u s i n g  t h e  p a r a m e t e r  v a l u e s  f o r  A D P  o f :  0  =  6 0 . 5 ° ,  A l =  6 0 0  n m ,  n
0 1  
=  
_  _  d n o 1  _  - 5  
1 .  5 2 4 0 2 ,  n
0 2  
- 1 .  5 6 3 9 5 ,  n  
2  
- 1 .  5 1 2 7 7 ,  - - - - .  5 1 3 8 9 9  x  1 0  ,  
e  d / . .  
1  
d n o 2  - 4  d r t  - 4  .  
- - - - - d .  =  - 3 . 7 0 3 4 1  x  1 0  ,  a n d  e 2  =  - 3 . 2 5 1 6 8  x  1 0  ,  o n e  f i n d s  a  h a l f  
~2 ---~ 
d / . . 2  
p o w e r  s p e c t r a l  t o l e r a n c e  p e r  c m  o f  c r y s t a l  l e n g t h  o f  0 . 1 6  n m - c m .  
F r e q u e n c y  D o u b l e r  F a b r i c a t i o n  
A  c r y s t a l  o f  A D P  m e a s U ; r i n g  l \ J  2  c m  x  1  c m  : k .  3 .  2  c m  w a s  c u t  f . r o m  
a  l a r g e  c r y s t a l  o f  A D P  s u p p l i e d  b y  E D O  W e s t e r n  o f  S a l t  L a k e  C i t y ,  U t a h  
u s i n g  a  w i r e  s a w .  T h e  l o n g  d i r e c t i o n  o f  t h e  c r y s t a l .  w a s  o r i e n t e d  " '  . 6 0  
d e g r e e s  f r o m  t h e  o p t i c  a x i s  i n  a c c o r d a n c e  w i t h  p h a s e  m a t c h i n g  c o n d i t i o n s .  
T h e  d i r e c t i o n  o f  t h e  o p t i c  a x i s  w a s  d e t e r m i n e d  b y  o b s e r v i n g  t h e  M a l t e s e  
c r o s s  p a t t e r n  t h r o u g h  a  p a i r  o f  c r o s s e d  p o l a r i z e r s .  T h e  r o u g h  c u t  
c r y s t a l  f a c e s  w e r e  p o l i s h e d  f i r s t  u s i n g  a  s l u r r y  o f  n u m b e r  6 0 0  . s i l i c o n  
c a r b i d e  a n d  e t h y l e n e  g l y c o l  o n  g l a s s  f o l l o w e d  b y  a  f i n a l  p o l i s h i n g  
u s i n g  a  s l u r r y  o f  c e r i u m  o x i d e  p o w d e r  a n d  e t h y l e n e  g l y c o l  o n  a  l a p  o f  
b l a c k  s e a l i n g  w a x  s o l d  b y  V a n  W a t e r s  a n d  R o g e r s .  T h e  s l u r r y  w a s  r e m o v e d  
f r o m  t h e  p o l i s h e d  s u r f a c e  o f  t h e  c r y s t a l  b y  c a r e f u l l y  w i p i n g  w i t h  
f a c i a l  t i s s u e .  T h i s  f i n a l  s t a g e  o f  p o l i s h i n g  w a s  a c c o m p l i s h e d  u s i n
c e r i u m  o x i d e  o n  a  l a p  s u r f a c e  w h i c h  w a s  v i r t u a l l y  d r y  t o  a v o i d  f o g g i n g  
o f  t h e  c r y s t a l  b y  a n y  w a t e r  w h i c h  m i g h t  h a v e  b e e n  p r e s e n t  i n  t h e  g l y c o l .  
-l  
l  
 
T h e  p o l i s h e d  c r y s t a l  w a s  t h e n  a t t a c h e d  t o  a  r o t a r y  t a b l e  w h o s e  m o t i o n  
c o u l d  b e  c o n t r o l l e d  b y  t h e  r o t a t i o n  o f  a  m i c r o m e t e r  s c r e w .  I n  t h i s  
w a y  t h e  c r y s t a l  c o u l d  b e  r o t a t e d  · i n  a  p l a n e  f o r m e d  b y  t h e  z  ax~s· o f  
t h e  c r y s t a l  a n d  a  4 5 °  a n g l e  b e t w e e n  t h e  x  a n d  y  c r y s t a l l o g r a p h i c  
a x i s ,  t h u s  t u n i n g  t h e  f r e q u e n c y  d o u b l e r .  
l .  
I  
~ .  
.  
C H A P T E R  V I I I  
P E R F O R M A N C E  O F  T H E  F L A S H L A M P - P U M P E D  F R E Q U E N C Y - D O U B L E D  D Y E  L A S E R  
I n  t h i s  c h a p t e r  t h e  p e r f o r m a n c e  o f  t h e  f r e q u e n c y - d o u b l e d  
flashlam~pumped d y e  l a s e r  d e s c r i b e d  i n  t h e  p r e c e d i n g  c h a p t e r s  w i l l  
b e  s u n u n a r i z e d ,  a n d  t h e  a c t u a l  o p e r a t i o n a l  p e r f o r m a n c e  c o m p a r e d  w i t h  
w h a t  w a s  e x p e c t e d  f r o m  t h e o r e t i c a l  c o n s i d e r a t i o n .  
D y e  L a s e r  O p e r a t i n g  C h a r a c t e r i s t i c s  
T h e  d y e  l a s e r  w a s  f i n a l l y  o p e r a t e d  i n  t h e  c o n f i g u r a t i o n  s h o w n  
i n  F i g .  3 8 .  U s i n g  t h e  o n e  a t m o s p h e r e  a r g o n - f i l l e d  f l a s h l a m p ,  t h e  
l a s e r  c o u l d  b e  o p e r a t e d  a t  a n  i n p u t  e n e r g y  o f  2 5  J  a n d  a  P R F  o f  1  
H z  f o r  a  p e r i o d  o f  a b o u t  3  h o u r s  b e f o r e  t h e  f l a s h l a m p  w o u l d  f a i l  
e x p l o s i v e l y ,  t e r m i n a t i n g  l a s e r  o p e r a t i o n .  F l a s h l a m p  f a i l u r e  w a s  
c o i n c i d e n t  w i t h  t h e  b u i l d u p  o f  s i l i c o n  d e p o s i t s  a r o u n d  t h e  e l e c t r o d e s  
a n d  t h e  r e s u l t a n t  s t o p p a g e  o f  t h e  f l o w  o f  f r e s h  a r g o n .  T h e  2 5  J  a n d  
1  H z  c o m b i n a t i o n  o f  f l a s h l a m p  i n p u t  e n e r g y  a n d  p u l s e  r a t e  w a s  u s e d  
f o r  m o s t  s u b s e q u e n t  m e a s u r e m e n t s  s i n c e  3  h o u r s  w a s  r o u g h l y  t h e  a m o u n t  
o f  t i m e  n e c e s s a r y  t o  c o m p l e t e  a l l  o f  t h e  mea~urements o n  t h e  d y e  l a s e r  
a n d  f r e q u e n c y  d o u b l e r ,  a n d  i n c r e a s i n g  e i t h e r  o f  t h e  a f o r e - m e n t i o n e d  
q u a n t i t i e s  r e d u c e d  t h e  t o t a l  o p e r a t i n g  t i m e  o f  t h e  l a s e r  b~fore 
f l a s h l a m p  f a i l u r e .  T h e  f l a s h l a m p  l i g h t  p u l s e  w a s  l o n g e r  t h a n  c a l c 4 l a t e d  
o r  d e s i r e d  b u t  w a s  s h o r t  e n o u g h  t o  a l l o w  b r o a d b a n d  l a s i n g  t o  o c c u r  
w i t h  a  s l o p e  e f f i c i e n c y  o f  0 . 2  p e r c e n t ,  a n d  a n  o v e r a l l  e n e r g y  e f f i c i e n c y  
o f  0 . 1  p e r c e n t  a t  4 0  J  o f  i n p u t  e n e r g y  a s  c a n  b e  d e d u c e d  f r o m  F i g .  2 7 .  
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1 4 0  
W h e n  t w o  f l i n t  g l a s s  t u n i n g  p r i s m s  w e r e  i n s e r t e d  i n s i d e  t h e  
c a v i t y ,  t h e  l a s e r  e f f i c i e n c y  d r o p p e d  t o  0 . 0 0 3  p e r c e n t ,  a  f a c t o r  o f  
2 0  d o w n  f r o m  t h e  u n t u n e d  c o n f i g u r a t i o n  a t  t h e  s a m e  e n e r g y  i n p u t  l e v e l  
o f  2 5  J .  T h e  r e a s o n  f o r  t h i s  d r a s t i c  r e d u c t i o n  i n  e f f i c i e n c y  i s  
n o t  c l e a r .  N e v e r t h e l e s s ,  w i t h  a n  i n p u t  o f  2 5  J  t h e  p r i s m - t u n e d  d y e  
l a s e r  d i d  p u t  o u t  n e a r l y  a  m i l l i j o u l e  o f  e n e r g y  a t  5 8 5  n m ,  t h e  
w a v e l e n g t h  o f  m a x i m u m  o u t p u t  f o r  r h o d a m i n e  6 G  w h e n  f l a s h l a m p  p u m p e d .  
A  t u n i n g  c u r v e  s h o w i n g  t h e  d y e  l a s e r ' s  o u t p u t  e n e r g y  a s  a  f u n c t i o n  
o f  o u t p u t  w a v e l e n g t h  i s  s h o w n  i n  F i g .  3 9 ,  f o r  a  c o n s t a n t  i n p u t  
e n e r g y  o f  2 5  J  a n d  a  P R F  o f  1  H z .  T h e  d y e  l a s e r  o u t p u t  w a v e l e n g t h  
w a s  m e a s u r e d  u s i n g  a  J a r r e l l  A s h  1 / 4  m  m o n o c h r o m e t e r  w h i c h  w a s  
a c c u r a t e  t o  ± 0 . 5  n m .  T h e  d y e  l a s e r  e n e r g y  o u t p u t  w a s  m e a s u r e d  u s i n g !  
a  c a l i b r a t e d  H e w l e t t  P a c k a r d  H P 4 2 0 3 . P I N  p h o t o d i o d e  p l a c e d  a p p r o x i m a t e l y  
2  i n c h e s  b e h i n d  a  g r o u n d  f u s e d  s i l i c a  d i f f u s e r .  T h e  d i f f u s e r  r e d u c e d  
t h e  p o w e r  i n c i d e n t  u p o n  t h e  d e t e c t o r  a n d  a l s o  m a d e  t h e  d e t e c t o r  l e s s  
s e n s i t i v e  t o  t h e  i n c i d e n t  b e a m ' s  d i r e c t i o n  a n d  p o s i t i o n .  T h e  
d e t e c t o r  w a s  u s e d  i n  t h e  c i r c u i t  s h o w n  i n  F i g .  4 0 .  T h e  p h o t o d i o d e  
h a d  b e e n  c a l i b r a t e d  a t  t h e  O r e g o n  G r a d u a t e  C e n t e r  u s i n g  a  c h o p p e d  
a r g o n  i o n  l a s e r  b e a m  w h o s e  a v e r a g e  o u t p u t  p o w e r  w a s  m e a s u r e d  u s i n g  a  
C o h e r e n t  R a d i a t i o n  M o d e l  2 0 1  o p t i c a l  p o w e r  m e t e r .  T h e  l e n g t h  o f  
t h e  d y e  ~laser o u t p u t  p u l s e  w a s  2 µ S  f u l l  w i d t h  a t  h a l f  m a x i m u m  a s  
m e a s u r e d  u s i n g  a  U n i t e d  D e t e c t o r  P I N  1 0  D  . s i l i c o n  p h o t o d i o d e :  t h e  
a c t u a l  p u l s e  s h a p e  i s  s h o w n  i n  F i g .  4 1 .  T h e  d y e  l a s e r  l i n e w i d t h  w a s
m e a s u r e d  t o  b e  0 . 5  ±  0 . 1  n m  u s i n g  a  F a b r y  P e r o t  e t a l o n  w i t h  a  f r e e  
s p e c t r a l  r a n g e  o f  1  n m  a n d  a  f i n e s s e  o f  1 0 .  A  b e a m  e x p a n d i n g .  t e l e - ·  
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D Y E  L A S E R  O U T P U T  W A V E L E N G T H  ( n m )  
F i g .  3 9 .  R h o d a m i n e  6 G  p r i s m - t u n e d  d y e  l a s e r  o u t p u t  a s  a  f u n c t i o n  
o f  w a v e l e n g t h  w i t h  a  c o n s t a n t  e l e c t r i c a l  i n p u t  e n e r g y  o f  2 5  J .  
l  
I  
1 4 2  
P I N  P H O T O D I O D E  
. 0 1  µ F  
1  M Q  
T O  O S C I L L O S C O P E  
+  
2 2  v  
2 . 2  µ F  
F i g .  4 0 .  I n t e g r a t i n g  p h o t o d i o d e  c i r c u i t  u s e d  t o  m e a s u r e  d y e  l a s e r  
o u t p u t  e n e r g y .  

1 4 4  
s c o p e  w o u l d ·  h a v e  r e d u c e d  t h e  l i n e w i d t h  b y  1 0  h a d  i t  b e e n  a v a i l a b l e .  
F r e g u e n c y  D o u b l e r  P e r f o r m a n c e  
T h e  l i g h t  f r o m  t h e  d y e  l a s e r  w a s  f o c u s s e d  i n t o  t h e  a n e l e  t u n e d  
A D P  f r e q u e n c y  d o u b l e r  u s i n g  a  1 8 5  m m  f o c a l  l e n g t h  l e n s .  T h i s  l e n s  
h a s  a  l o n g e r  f o c a l  l e n g t h  t h a n  t h e ·  o p t i m u m  o f  1 6 0  m m · w h i c h  w a s  
c a l c u l a t e d  u s i n g  ( i . 1 8 ) ;  h o w e v e r ,  1 8 5  m m  r e p r e s e n t e d  t h e  c l o s e s t  f o c a l  
l e n g t h  l e n s  a v a i l a b l e  a t  t h e  t i m e  o f  t h e  e x p e r i m e n t .  T h e  o u t p u t  
b e a m s  f r o m  t h e  c r y s t a l  w e r e  r e c o l l i m a t e d  u s i n g  a  1 2 5  m m  f o c a l  l e n g t i j  
f u s e d  s i l i c a  l e n s  b e f o r e  b e i n g  s e p a r a t e d  b y  a  f u s e d  s i l i c a  d i s p e r s i n g  
p r i s m .  T h e  s e c o n d  h a r m o n i c  e n e r g y '  w a s  m e a s u r e d  u s i n g  a  Q u a n t r a d  1 0 0  
U V - P V - R M  P I N  p h o t o d i o d e  w h i c h  h a d  b e e n  c a l i b r a t e d  a t  2 6 6  n m  a n d  3 5 5  . n m  
u s i n g  t h e  t h i r d  a n d  f o u r t h  h a r m o n i c s  o f  a  N d : Y A G  l a s e r .  T h e  p h o t o d i o d e  
!  
c i r c u i t  w a s  t h e  s a m e  a s  w a s  u s e d  t o  m e a s u r e  t h e  d y e  l a s e r  v i s i b l e  
e n e r g y  ( s e e  F i g .  4 0 ) .  T h e  s e c o n d  h a r m o n i c  e n e r g y  a s  ~ f u n c t i o n  o f  
w a v e l e n g t h  i s  s h o w n  i n  F i g .  4 2 .  A s  c a n  b e  s e e n ,  t h e  e f f i c i e n c y  o f  
t h e  s e c o n d  h a r m o n i c  g e n e r a t i n g  p r o c e s s  i s  o n  t h e  o r d e r  o f  0 . 1  p e r c e n t .  
T h e  r e a s o n  f o r  t h e  l o w  e f f i c i e n c y  i s  p r o b a b l y  d u e  t o  t h e  l~rge l i n e w i d t h  
o f  t h e  d y e  l a s e r  (~ 0 . 5  n m )  i n  c o m p a r i s o n  t h e  r a t h e r  n a r r o w  s p e c t r a l  
a c c e p t a n c e  o f  t h e  A D P  crystal.(~ 0 . 0 4  n m ) .  
T o  d e t e r m i n e  h o w  w e l l  t h e  e x p e r i m e n t a l  s e c o n d  h a r m o n i c  r e s u l t s  
a g r e e  w i t h  t h e o r y ,  l e t  u s  r e t u r n  t o  ( 7 . 1 )  a n d  a s s u m i n g  p e r f e c t  p h a s e  
m a t c h i n g ,  t h e n :  
p  =  
2  
5 2 . 2  d 2 1 2 p l 2  
n 3 A
2
A  
( 7  . 1 )  
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5 7 0  
5 8 0  
5 9 0  
6 0 0  
6 1 0  
D Y E  L A S E R  F U N D A M E N T A L  W A V E L E N G T H  ( n m )  
F i g .  4 2 .  S e c o n d  h a r m o n i c  e n e r g y  a s  a  f u n c t i o n  o f  w a v e l e n g t h  f o r  
a  c o n s t a n t  i n p u t  e l e c t r i c a l  e n e r g y  o f  2 5  J .  
1 4 6  
o r  f o r  e f f i c i e n c y :  
n  =  
5 2 . 2  d
2
R .
2
P 1  
n
3
> i .
2
A  
( 8  . 1 )  
T h e  p e a k  f u n d a m e n t a l  p o w e r  i s  g i v e n  b y :  
p  
_  d y e  l a s e r  e n e r g y  
- l a s e r  p u l s e  d u r a t i o n  
( 8 . 2 )  
A t  5 9 0  n m ,  t h e  d y e  l a s e r  p u t  o u t  ~ 0 . 8  m i l l i j o u l e s  i n  a  p u l s e  w h i c h  
w a s  r o o g h l y  2  µ s  l o n g ,  t h u s  y i e l d i n g  a  p e a k  p o w e r  o f  P 1  ~ 8 0 0  W .  
T h e  b e a m  a r e a  c a n  b e  c a l c u l a t e d  u s i n g  t h e  v a l u e  o f  w  f o u n d  i n  
0  
( 7 . 1 7 ) ,  a n d  i s  g i v e n  b y :  
A  =  7 T W  2  
0  
=  J i . 2 ( f . ! l ) 2  
1 T W  2  
0  
( 8 . 3 )  
- 4  
U s i n g  a s  v a l u e s  f o r  t h e  p a r a m e t e r s :  A  =  . 5 9  x  1 0  c m ,  f R .  =  1 8 . 5  c m ,  
- 4  2  
w  =  . 0 5 5  c m ,  w e  g e t  a  b e a m  a r e a  o f  A =  1 . 3  x  1 0  c m  .  T h i s  i s  t r u e  
o n l y  i f  t h e  l a s e r  i s  o p e r a t i n g  i n  i t s  l o w e s t  o r d e r  t r a n s v e r s e  m o d e .  
T h i s  w a s  n o t  t h e  c a s e ;  i n  f a c t ,  i t  w a s  c a p a b l e · o f  s u s t a i n i n g  u p  t o  
t h i r d  o r d e r  m o d e s  a s  d e t e r m i n e d  b y  t h e  s i z e  o f  t h e  l i m i t i n g  . a p e r a -
t u r e  r e l a t i v e  t o  t h e  f u n d a m e n t a l  o r d e r  b e a m  s i z e .  S i n c e  t h e  e f f e c t
o f  i n c r e a s i n g  m o d e  n u m b e r  i s  t o  i n c r e a s e  t h e  s p o t  r a d i u s  a t  t h e  
f o c u s  b y  t h e  f a c t o r  1 2 M  +  1  w h e r e  M  i s  t h e  t r a n s v e r s e  m o d e  o r d e r ,  
t h e  a c t u a l  b e a m  a r e a  w i l l  b e  l a r g e r  b y  a  f a c t o r  o f  7  o r  A  t  
1  
=  
.  a c  u a  
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9 . 2  x  1 0  c m  •  U s i n g  t h i s  a r e a  i n  ( 8 . 1 )  t o g e t h e r  w i t h  d  =  1 . 3 6  x  
- 9  - 5  
1 0  e s u ,  ~ =  3 . 2  c m ,  P
1  
=  8 0  W ,  n  =  1 . 5 1 ,  A  =  5 . 9  x  1 0  c m ,  o n e  
g e t . s  a n  e s t i m a t e d  e f f i c i e n c y  o f  2 .  8  p e r c e n t .  
T h e  m e a s u r e d  o u t p u t  o f  t h e  d y e  l a s e r  w a s  0 . 8  m J  a t  5 9 0  n m ,  
1  
· 1  
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w h i l e  t h e  f r e q u e n c y  d o u b l e d  e n e r g y  w a s  2 . 5  µ J .  I f  t h e  a s s u m p t i o n  
i s  a g a i n  m a d e  t h a t  o n l y  t e n  p e r c e n t  o f  t h e  d y e  l a s e r ' s  o u t p u t  e n e r g y  
. l i e s  w i t h i n  t h e  s p e c t r a l  a c c e p t a n c e  o f  t h e  f r e q u e n c y  d o u b l i n g  c r y s t a l .  
t h e n  t h e  e f f e c t i v e  d y e  l a s e r  o u t p u t  e n e r g y  i s  8 0  µ J .  T h e  e f f e c t i v e  
f r e q u e n c y  d o u b l e r  c o n v e r s i o n  e f f i c i e n c y  i s  3 . 1  p e r c e n t  w h i c h  i s  
i n  g o o d  a g r e e m e n t  w i t h  t h e  c a l c u l a t e d  v a l u e  o f  2 . 8  p e r c e n t .  
C H A P T E R  I X  
C O N C L U S I O N S  A N D  R E C O M M E N D A T I O N S  
T h e  p u r p o s e  o f  t h i s  s t u d y  w a s  t o  d e t e r m i n e  t h e  f e a s i b i l i t y  o f  
d e v e l o p i n g  a  l o w - c o s t ,  r e l i a b l e  m o n i t o r i n g  s y s t e m  t o  m e a s u r e  t h e  a v e r - ·  
a g e  c o n c e n t r a t i o n  o f  s u l f u r  d i o x i d e  o v e r  a  l o n g  p a t h .  T h e  r e q u i r e -
m e n t s  o f  s u c h  a n  i n s t r u m e n t  h a v e  b e e n  a n a l y z e d ,  a n d  a  s y s t e m  h a s  b e e r i  
d e s i g n e d  b a s e d  o n  t h e  p r i n c i p l e  o f  a b s o r p t i o n  s p e c t r o s c o p y .  S u f f i -
c i e n t  s e n s i t i v i t y  a n d  s e l e c t i v i t y  h a v e  b e e n  f o u n d  t o  b e  a c h i e v a b l e  
t h r o u g h  t h e  u s e  o f  a  t u n a b l e  l a s e r  l i g h t  s o u r c e  o p e r a t i n g  i n  t h e  
u l t r a v i o l e t .  T h r e e  p h e n o m e n a  t h a t  c o u l d  s t r o n g l y  i n f l u e n c e  t h e  ope~~ 
a t i o n  o f  t h e  s y s t e m  h a v e  b e e n  d e t e r m i n e d  t o  b e  s p e c t r a l  i n t e r f e r e n c e ,  
s c a t t e r i n g ,  a n d  t u r b u l e n c e .  T h e  i n f l u e n c e  o f  t h e s e  e f f e c t s  h a s  b e e n  
a n a l y z e d  i n  a  p r e l i m i n a r y  f a s h i o n  a n d  f o u n d  t o  b e  a c c e p t a b l e .  
I n  o r d e r  t o  d e t e r m i n e  t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  t h e  s e l e c t e d  a p p r o a c h ,  
a  f r e q u e n c y - d o u b l e d  d y e  l a s e r  l i g h t  s o u r c e  h a s  b e e n  d e s i g n e d ,  c o n -
s t r u c t e d ,  a n d  t e s t e d  i n  t h e  l a b o r a t o r y .  T h e  r e l a t i v e l y  h i g h  s y s t e m  c o s t  
c o u p l e d  w i t h  s h o r t  f l a s h l a m p  l i f e t i m e s  s u g g e s t s  t h a t  i t  w o u l d  b e  m o s t  
d i f f i c u l t  t o  a c h i e v e  t h e  l o w  c o s t  a n d  r e l i a b i l i t y  n e c e s s a r y  f o r  s u c h  a n  
i n s t r u m e n t  t o  b e  a c c e p t a b l e  t o  a  t y p i c a l  a i r  p o l l u t i o n  a g e n c y .  I m p r o v -
i n g  t h e  r e l i a b i l i t y  w o u l d  l i k e l y  f u r t h e r  i n c r e a s e  t h e  c o s t .  
I t  s h o u l d  b e  s t r e s s e d  t h a t  t h e  s y s t e m  d e s i g n e d  a n d  a n a l y z e d _  
a p p e a r s  q u i t e  f e a s i b l e ,  b u t  n o t  w i t h i n  t h e  g i v e n  c o n s t r a i n t s .  I f  h i g h e r  
c o s t . _  i s  a c c e p t a b l e ,  t h e n  t h e  f o l l o w i n g  m o d i f i c a t i o n s  t o  t h e  d y e  lase~ 
a r e  s u g g e s t e d  a s  w a y s  o f  i m p r o v i n g  i t s  e f f i c i e n c y  a n d  t h e r e f o r e  incr~asing 
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t h e  f l a s h l a m p  l i f e t i m e :  
1 .  R e d u c e  t h e  i n t r a c a v i t y  o p t i c a l  l o s s e s  b y  a n t i r e f l e c t i o n  
c o a t i n g  th~ d y e  c e l l  Y i n d o w s .  
2 .  D e c r e a s e  t h e  d i a m e t e r  o f  t h e  d y e  c e l l  u n t i l  i t  i s  m o r e  
n e a r l y  t h e  s i z e  o f  a  f u n d a m e n t a l  m o d e  l a s e r  b e a m .  I n  t h i s  
w a y  l e s s  o f  t h e  f l a s h l a m p  l i g h t  w i l l  b e  a b s o r b e d  b y  d y e  
o u t s i d e  o f  t h e  l a s i n g  r e g i o n .  
3 .  I m p r o v e  b o t h  t h e  o p t i c a l  q u a l i t y  a n d  r e f l e c t i v i t y  o f  t h e  r~­
f l e c t o r s  u s e d  t o  c o u p l e  t h e  f l a s h l a m p  l i g h t  i n t o  t h e  d y e  c e + l .  
A  s e c o n d  p o r t i o n  o f  t h e  d y e  l a s e r  w h i c h  n e e d s  s i g n i f i c a n t  i m p r o v e -
m e n t  i s  t h a t  o f  s p e c t r a l  n a r r o w i n g .  I n t r o d u c t i o n  o f  a n  e t a l o n  i n t o  t h e  
c a v i t y  i s  t h e  s u r e s t  w a y  t o  a c h i e v e  s p e c t r a l  n a r r o w i n g ;  h o w e v e r ,  i t  ; i l l  
b e  n e c e s s a r y  t o  t u n e  t h e  e t a l o n  t o  e a c h  d e s i r e d  w a v e l e n g t h  a n d  t h i s  ~ill 
p r o b a b l y  n e c e s s i t a t e  t h e  u s e  o f  a n o t h e r  s t e p p i n g  m o t o r  d r i v e n  r o t a r y  
m o u n t .  A  s i m p l e r  m e t h o d  o f  d e c r e a s i n g  t h e  l a s e r  l i n e w i d t h  i s  t o  i n t r o -
d u c e  a  b e a m  e x p a n d i n g  t e l e s c o p e  b e t w e e n  t h e  · d y e  c e l l  a n d  t h e  t u n i n g  
p r i s m s .  T h e  c o s t  o f  s u c h  a  t e l e s c o p e  w i l l  n o t  b e  s m a l l  s i n c e  t h e  
o p t i c a l  e l e m e n t s  s h o u l d  b e  o f  d i f f r a c t i o n  l i m i t e d  q u a l i t y  a n d  a n t i r e -
f l e c t i o n  c o a t e d .  
A  t h i r d  c h a n g e  w h i c h  w i l l  p r o b a b l y  ~e n e c e s s a r y  e v e n t u a l l y  i s  t h e  
a b a n d o n m e n t  o f  t h e  t r i g g e r e d  s p a r k  g a p  i n  f a v o r  o f  a  t h y r a t r o n .  T h e  
a m o u n t  o f  r a d i o  f r e q u e n c y  i n t e r f e r e n c e  ( R F I )  g e n e r a t e d  b y  t h e  s p a r k  g a p  
i s  s u f f i c i e n t  t o  r e n d e r  m o s t  t e s t  e q u i p m e n t  u s e l e s s ,  a n d  i t  c a n  p r o b h b l y  
b e  e x p e c t e d  t o  d o  t h e  s a m e  t h i n g  t o  t h e  pollut~nt d e t e c t i o n  electronics~ 
T h e  f r e q u e n c y  d o u b l e r  d e s i g n  i s  b a s i c a l l y  s o U n . d ,  b u t  t h e  f o l l o w i n g  
i m p l ' l ( ) v e m e n t s  a r e  s u g g e s t e d :  
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1 .  R e p l a c i n g  t h e  1 8 5  n n n  f o c a l  l e n g t h  l e n s  w i t h  o n e  o f  m o r e  
o p t i m u m  f o c a l  l e n g t h .  
2 .  A c q u i r i n g  a  K D P  c r y s t a l  t o  r e p l a c e  t h e  p r e s e n t ,  t e m p e r a -
t u r e  s e n s i t i v e  A D P .  
3 .  U s e  o f  a  d i c h r o i c  m i r r o r  t o  s e p a r a t e  t h e  f u n d a m e n t a l  a n d  
s e c o n d  h a r m o n i c  w a v e l e n g t h s .  W i t h  t h e  p r e s e n t  f u s e d  s i l i c a  
d i s p e r s i n g  p r i s m ,  t h e  a n g l e  t h a t  t h e  u v  l e a v e s  t h e  s e t u p  
c h a n g e s  a s  o n e  c h a n g e s  w a v e l e n g t h .  
I n  a d d i t i o n  t o  t h e  n e c e s s a r y  a d d i t i o n a l  l a s e r  s y s t e m  d e v e l o p m e h t ,  
t h e  e f f e c t s  o f  t u r b u l e n c e  o n  t h e  s y s t e m  d e s i g n  r e q u i r e m e n t s  a n d  perfor~ 
m a n c e  s h o u l d  b e  e x a m i n e d  i n  m o r e  d e t a i l .  I n  f a c t ,  t h a t  w o u l d  a p p e a r  t o  
b e  a  m a j o r  s t u d y  i n  i t s e l f .  
F i n a l l y ,  r e c e n t  r a p i d  a d v a n c e s  i n  t h e  s t a t e - o f - t h e - a r t  o f  m i c r c
p r o c e s s o r s  s u g g e s t s  · t h a t  a  n e w  s t u d y  o f  d e t e c t i o n  m e t h o d s  ~or r e d u c i n g  
t h e  e f f e c t s  o f  s p e c t r a l  i n t e r f e r e n c e  b e  u n d e r t a k e n .  I t  m i g h t  w e l l  t u r n  
o u t  t h a t  t h r o u g h  a d v a n c e d  a n d  n o w  p r a c t i c a l  c o m p u t a t i o n a l  t e c h n i q u e s  
o n e  c o u l d · d e d u c e  t h e  p o l l u t a n t  c o n c e n t r a t i o n  f r o m  d a t a  p r o d u c e d  b y  a  
s i n g l e  m u l t i l i n e  i n f r a r e d  g a s  l a s e r .  
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A P P E N D I X  I  
P R O O F  T H A T  T H E  M I N I M U M  S I Z E D  B E A M  W H I C H  C A N  B E  S Y M E T R I C A L L Y  
P R O P A G A T E D  B E T W E E N  T W O  P O I N T S  I S  O N E  W H I C H  I S  C O N F O C A L L Y  F O C U S S E D  
I n  C h a p t e r  I I  i t  w a s  a s s e r t e d  t h a t  t h e  s m a l l e s t  b e a m  w h i c h  
c o u l d  b e  s y m e t r i c a l l y  p r o p a g a t e d  b e t w e e n  t w o  p o i n t s  a  d i s t a n c e  L  
a p a r t ,  w a s  o n e  w h o s e  b e a m  r a d i u s  w  a t  t h e  t w o  e n d s  o f  t h e  p a t h  
o f  p r o p a g a t i o n  z  =  0  a n d  z  =  L ,  w a s  r e l a t e d  t o  t h e  b e a m  r a d i u s  w  
0  
a t  t h e  p a t h  m i d p o i n t  z  =  L / 2 ,  b y :  
w  =  w  / 2  
0  
( 2 .  4 )  
I n  t h i s  a p p e n d i x  w e  s h a l l  s h o w  t h a t  t h i s  a s s e r t i o n  i s  i n  f a c t  t r u e .  
T h e  q u e s t i o n  c a n  b e  p o s e d  s i m p l y  a s ,  " F o r  a  g i v e n  p a t h  L ,  
w h a t  i s  t h e  m i n i m u m  v a l u e  f o r  t h e  b e a m  r a d i u s  a t  t h e  e n d s  o f  t h e  
p a t h ?
1 1  
K o g e l n i k  a n d  L i  s h o w e d  t h a t  t h e  b e a m  r a d i u s  w  a t  t h e  e n d s  
o f  t h e  p a t h  w a s  r e l a t e d  t o  t h e  p a t h l e n g t h  z ,  t h e  w a v e l e n g t h  o f  t h e  
l i g h t  a n d  t h e  r a d i u s  o f  t h e  b e a m  i n  t h e  w a i s t  r e g i o n  b y :  
w  •  w
0
[ 1  +  ( v : :
2
) T / 2  
( 2 .  7 )  
T h e  m a x i m a  a n d  m i n i m a  o f  t h i s  f u n c t i o n  c a n  b e  d e t e r m i n e d  b y  t a k i n g  
t h e  d e r i v a t i v e  o f  ( A l . 2 )  w i t h  r e s p e c t  t o w  ,  a n d  s e t t i n g  t h a t  
0  
d e r i v a t i v e  e q u a l  t o  z e r o .  T a k i n g  t~e d e r i v a t i v e  w e  g e t :  
1 / 2  - 1 / 2  
d w  [  (  A Z  ) 2 ]  (  h  ) 2  ~ (  ) . z  ) 2 ]  
d w o  a  1  +  v w /  - 2  v w , /  L  +  v w /  ( A l . l )  
T h i s  c a n  b e  r e d u c e d  t o  
_ _ ! ! _ _ .  1  
1 f W  2  
0  
a  r e s u l t  w h i c h  w h e n  s u b s t i t u t e d  b a c k  i n t o  ( A l . 2 )  y i e l d s  
w .  w  / 2  
0  
( A l .  2 )  
( 2 .  $ )  
w h i c h  i s  t h e  c a s e  o f  c o n f o c a l  f o c u s s i n g  a s  w a s  a s s e r t e d  i n  
C h a p t e r  I I .  
1 6 0  
